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Die vorliegende Arbeit ist die inhaltlich unverÃ¤ndert Fassung einer Dissertation, die am 
30. September 1997 am Fachbereich 1 der UniversitÃ¤ Bremen zur Erlangung eines Gra- 
des Doktor der Naturwissenschaften eingereicht wurde. 
Ãœberblic 
Der Eintrag von Chlor- und Bromverbindungen anthropogenen Ursprungs in die Atmo- 
sphÃ¤s hat zu einer SchÃ¤digun der das Leben auf der Erde vor der ultravioletten Sonnen- 
strahlung schÃ¼tzende stratosphÃ¤sische Ozonschicht gefÃ¼hrt Der Untersuchung der Me- 
chanismen des Ozonabbaus in der StratosphÃ¤s und der Uberwachung der Konzentratio- 
nen der involvierten Spurengase kommt somit eine besondere Bedeutung zu. Zahlreiche 
fÃ¼ die Ozonchemie in der StratosphÃ¤x relevante Spurengase besitzen gerade bei Sub- 
millimeterwellenlÃ¤nge ausgeprÃ¤gt spektrale Signaturen und lassen sich dort mit Fem- 
erkundungsmethoden gut messen. Aufgrund der in diesem Spektralbereich hohen Was- 
serdampfabsorption mÃ¼sse Messungen von einem oberhalb der TroposphÃ¤s fliegenden 
TrÃ¤ge aus durchgefÃ¼hr werden. 
Der flugzeuggetragene SUMAS/ASUR1-HeterodynempfÃ¤nge - eine gemeinsame Ent- 
wicklung des Instituts fÅ¸ Umweltphysik der UniversitÃ¤ Bremen und der Space Research 
Organization of the Netherlands (Givningen/Utrecht) - gestattet Messungen des fÅ¸ den 
Ozonabbau in der unteren StratosphÃ¤r der winterlichen Polaswirbel hauptverantwortli- 
chen Chlossadikals C10, des Chlosseservoirgases HC1, des durch chemische Prozesse un- 
beeinfluÃŸte und somit zur Identifikation von Transportprozessen geeigneten Spurengases 
NzO sowie von Ozon. Die Verwendung nicht-linearer Inversionstechniken erlaubt die Be- 
stimmung von HÃ¶henprofile aus den vom SUMASIASUR-EmpfÃ¤nge im Bereich 624- 
654 GHz spektral aufgelÃ¶s gemessenen druckverbreiterten thermischen Emissionslinien 
der Spurengase. Mit dem Instrument wurden im Zeitraum 1994-1997 jÃ¤hslic MeÃŸkam 
pagnen zur Erkundung des Zustands der winterlichen arktischen StratosphÃ¤s sowie der 
StratosphÃ¤x mittlerer Breiten durchgefiht. Neben dem Einsatz, der Optimierung und 
der Charakterisierung sowohl des MeÃŸsystem als auch des Inversionsverfahrens wird 
in dieser Arbeit ein Schwerpunkt auf die Interpretation der im besonders kalten Winter 
1995196 durchgefÅ¸hrte Messungen gelegt. Hierbei wurde eine starke, innerhalb des Po- 
laswirbels rÃ¤umlic sehr variable Chloraktivierung mit hohen ClO-Werten und geringen 
HCl-Konzentrationen in der unteren StratosphÃ¤s zum Zeitpunkt der MeÃŸkampagn ge- 
gen Ende Februar und Anfang M&z 1996 sowie ein ausgeprÃ¤gte chemischer Ozonverlust 
im arktischen Polarwirbel im Vergleich zu auÃŸerhal des Wirbels gemessenen Referenz- 
werten festgestellt. Die Messungen des chemisch inaktiven ,.Tracers" NzO ermÃ¶glich 
ten hierbei eine Trennung chemischer und dynamischer Effekte und damit eine Zuord- 
nung zwischen den innerhalb und auÃŸerhal des Polarwirbels gemessenen Spurengas- 
mischungsverhÃ¤ltnissen DarÃ¼be hinaus konnten mit dem SUMASJASUR-Radiometer 
&hmillimeter Atmospheric Sounder 1 Airbome Submillimeter SIS Radiometer 
zeitlich hochaufgelÃ¶st Messungen des ClO-Tagesganges durchgefÃ¼hr werden. Der Ver- 
gleich dieser Messungen mit Modellrechnungen bestÃ¤tig im Rahmen der Fehlergrenzen 
die im Modell angenommenen Reaktionskonstanten des fÃ¼ den Ozonabbau in der unte- 
ren StratosphÃ¤r der Polarwirbel hauptverantwortlichen ClO-Dimer Mechanismus. 
Neben den AktivitÃ¤te mit dem SUMASIASUR-Radiometer wurde die Weiterentwick- 
lung der bestehenden Radiometertechnologie zu hÃ¶here Frequenzen hin betrieben. Mit 
dem im Rahmen einer Zusammenarbeit mit dem Institut fÃ¼ Optoelektronik der Deut- 
schen Forschungsanstalt fÃ¼ Luft- und Raumfahrt (Oberpfaffenhofen) entwickelten SU- 
M A S / T H O M A S ~ - S ~ S ~ ~ ~  konnte das fÃ¼ die AtmosphÃ¤rencherni aufgrund seiner ho- 
hen ReaktivitÃ¤ besonders wichtige OH-Radikal erstmals anhand einer Rotationslinie bei 
2514 GHz mit einem Heterodynsystem gemessen und somit die LeistungsfÃ¤higkei der 
Heterodyntechnologie auch in diesem Spektralbereich unter Beweis gestellt werden. 
Das fÃ¼ die atmosphÃ¤rische Messungen im Rahmen dieser Arbeit eingesetzte For- 
schungsflugzeug FALCON (D-CMET) der Deutschen Forschungsanstait fÃ¼ Luft- und 
Raumfahrt (DLR) auf dem schneebedeckten Rollfeld des Flugplatzes in Kiruna. 
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Abstract 
Anthsopogenic emissions of chlorine and bromine compounds into the atmosphere have 
damaged the stratospheric ozone layer, which protects life On earth against the harmful 
solar ultraviolet radiation. Investigating the mechanism of ozone destmction and moni- 
toring the concentrations of the involved trace gases is therefore important at least for the 
next decades, before the stratospheric concentrations of these compounds are expected to 
decrease. Many of the gases relevant for ozone depletion show strong spectral features 
at submillimeter wavelengths and thus can be measured using appropriate remote sensing 
techniques. However, due to the high absosption of water vapor in this spectral range, 
measurements have to be carried out from a platform above the troposphei-e. 
The airbome SUMAS/ASUR1 heterodyne receiver - jointly developed by the Institute of 
Environmental Physics of the University of Bremen and the Space Research Orgai~ization 
of the Netherlands (Groningen/Utrecht) - measures thermal emission lines of a variety of 
stratospheric trace gases in the 624-654 GHz spectral range. Volume mixing ratio profiles 
can be retrieved from the spectrally resolved pressure broadened lines using non-linear 
least Squares inversion techniques. Main target species are the radical C10, which is very 
efficient for catalytic ozone destruction in the lower stratosphere of the winterly polar 
vostices, the chlorine reservoir gas HC1, the chemically inert tracer NzO suitable to de- 
tect dynamical processes, and ozone. The instrument was used during several campaigns 
in yearly intei-vals between 1994 and 1997 to investigate the chemical composition of 
the Asctic and mid-latitude winter stratosphere. Besides the operation, optimization and 
characterization of the measurement system and the applied inversion method, this work 
focusses on the intespretation of measurements taken in the Arctic stratosphere during the 
unusually cold winter of 199511996. Large chemical ozone losses and a strong, spatially 
variable chlorine activation with high C10 and low HC1 mixing ratios were obsesved in 
the lower stratosphere inside the polar vortex at the time of the campaign during Febiu- 
ay and March 1996. Measurements of the chemically inactive trace gas N 2 0  allowed to 
use ozone measurements from just outside the vostex as reference to distinguish between 
chemical losses and transport effects such as the subsidence of air inside the vostex. The 
very sensitive SUMASIASUR receiver was also used to take measusements of the diumal 
variation of C10 with a high temporal resolution. A comparison of these measurements to 
model calculations confirmed the reaction constants used in the model for the ClO-dimer 
cycle, which ist the most important mechanism for ozone depletion in the lower strato- 
sphere of the polar vortices. 
Besides these activities with the SUMASIASUR System, radiometer technology has been 
&bmillimeter Almospheric Sounder /&irbome Submillimeter SIS Radiometer 
extended to even higher frequencies within a joint project with the Institute of Optoelec- 
tronics o f the German Aerospace Research Facilities (Oberpfaffenhofen). With the newly 
developed SUMAS/THOMAS2 receiver the suitability of heterodyne technology for mea- 
suring atmospheric trace gases at terahertz frequencies has been proven. For the first time 
the detection of a rotational line of the atmospheric OH-radical, playing a major role in 
atmospheric chemistry due to its high reactivity, was possible with a heterodyne System 
measuring near 25 14 GHz. 
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Einleitung 
Die Emissionen von Gasen und Aerosolen anthropogener Natur seit Beginn der Indu- 
strialisierung haben zu einer Belastung globalen AusmaÃŸe fur die das Leben auf der 
Erde in vielfÃ¤ltige Weise schÃ¼tzend AtmosphÃ¤r gefÃ¼hrt Die Beeinflussung der Strah- 
lungsbilanz des Himasystems aufgrund der Freisetzung von Treibhausgasen durch Ver- 
brennungsprozesse fiihst zu einer ErhÃ¶hun der mittleren Temperatur der ErdatmosphÃ¤re 
deren GrÃ¶ÃŸenordnu allerdings noch nicht mit Sicherheit angegeben werden kann. Der 
erst 1987 durch das Montrealer Protokoll begrenzte Eintrag von Chlor- und Bromverbin- 
dungen in die AtmosphÃ¤r hat zu einer Abnahme der vor der ultravioletten Sonnenstrah- 
lung schÃ¼tzende stratosphÃ¤rische Ozonschicht g e r n ,  die vor allem in mittleren und 
hohen Breiten beobachtet wird. Seit Ende der siebziger Jahre wird zudem ein sich j&r- 
lich im September und Oktober wiederholender, immer ausgeprÃ¤gte werdender starker 
Ozonabbau Ã¼be der Antarktis festgestellt, das sogenannte Ozonloch. Da die Fluorchlor- 
kohlenwasserstoffe und Halone erst etwa 5 Jahre nach deren Freisetzung am Erdboden in 
die StratosphÃ¤r gelangen, um dost dusch die stÃ¤rker ultraviolette Strahlung aufgespal- 
ten zu werden und ihre ozonzerstÃ¶rend Wirkung zu entfalten, wird mit einer Zunahme 
der Belastung der StratosphÃ¤r durch Chlor und Brom bis zum Ende des 20. Jahrhun- 
derts gerechnet. Mit einer Erholung der Ozonschicht kann somit selbst bei Einhaltung des 
Montrealer Protokolls und seiner ErgÃ¤nzungen die einen Bann der meisten als Ozonkil- 
ler identifizierten Gase bis spÃ¤testen 2005 vorsieht, aufgrund der langen Lebensdauem 
der h r  die OzonzerstÃ¶run verantwortlichen Spurengase in der StratosphÃ¤r nicht vor 
Mitte des nÃ¤chste Jahrhunderts gerechnet werden. Dem Erforschen und Verstehen der 
dynamischen und chemischen Prozesse der stratosphÃ¤rische OzonzerstÃ¶run sowie der 
Ãœberwachun des Zustandes der Ozonschicht und der Konzentrationen der fÃ¼ die Ozon- 
chemie wichtigen Spurengase auch hinsichtlich ihres klimarelevanten Potentials kommt 
somit noch auf lange Sicht eine besondere Bedeutung zu. 
EINLEITUNG 
Ziel der Arbeit 
Viele fÃ¼ die StratosphÃ¤renchemi relevante Spurengase besitzen gerade im Submillime- 
te~wellenbereich' ausgeprÃ¤gt spektrale Signaturen und sind daher dort mit Fernerkun- 
dungsverfahren besonders gut meÃŸbar 
Ziel dieser Arbeit ist daher 
zunÃ¤chs die Bereitstellung und Optimierung von flugzeuggestutzten Hetero- 
dynmefisystemen zur Bestimmung von HÃ¶henverteilunge dieser Spurengase. Die 
Messungen mÃ¼sse aufgrund der hohen Wasserdampfabsorption in diesem Spek- 
tralbereich von einem TrÃ¤ge oberhalb der Troposphike durchgefÃ¼hr werden. In 
den Jahren 1994-1997 wurde in insgesamt Ca. 50 MeÃŸflÃ¼g auf dem deutschen 
Forschungsflugzeug Falcon mit drei unterschiedlichen MeÃŸsysteme bei 500 GHz, 
624-654 GHz sowie 2.5 THz eine betrÃ¤chtlich Menge an Daten hinsichtlich der 
Zusammensetzung der Stratosphike gewonnen. Diese Arbeit konzentriert sich auf 
die MeÃŸsystem bei 650 GHz und 2.5 T=. 
Verfahren zur Bestimmung der Spurengasgehalte aus den druckverbreiterten Emis- 
sionslinien der verschiedenen gemessenen MolekÃ¼l mÃ¼sse insbesondere in Hin- 
blick auf die Ãœberlagerun der detektierten Linien durch angrenzende Spektralli- 
nien angepdt werden. Die Entwicklung, Anpassung und Optimierung von Me- 
thoden zur Datenanalyse flir die durchgefÃ¼hrte Messungen ist deshalb ein wei- 
teres wichtiges Ziel dieser Arbeit. 
Letztlich soll durch die Interpretation einiger ausgewÃ¤hlte Messungen das Wis- 
sen Ã¼be den Zustand der arktischen polaren StratosphÃ¤r in den vergangenen Win- 
tern vertieft werden. 
In den ersten drei Kapiteln, die den ersten Teil bilden, wird das ~r das VerstÃ¤ndni der 
Arbeit notwendige Hintergrundwissen bereitgestellt: 
In Kapitel 1 wird zunÃ¤chs eine allgemeine Einfuhrung in die physikalischen Grundlagen 
bezÃ¼glic des Aufbaus der Atmosphike gegeben. Desweiteren werden hier die chemische 
Zusammensetzung sowie die grundlegenden Transportmechanismen mit Hinblick auf die 
Ozonverteilung in der Stratosphike erlÃ¤utert 
Kapitel 2 befaÃŸ sich mit der allgemeinen Beschreibung des Heterodyn-MeÃŸverfahren 
und gibt einen grundlegenden Einblick in die Submillimeterwellenradiometrie. 
Das Prinzip der Bestimmung atmosphÃ¤rische Parameter wie MischungsverhÃ¤ltniss der 
Spurengase, Druck und Temperatur beruht auf dem Vergleich der gemessenen Spektren 
Der Suhmillimeterspektralhereich umfaflt den Frequenzbereich U = 300 GHz - 3 THz. Dies entspricht dem WellenlÃ¤ngenbereic 
mischen A=l mm und A=lOOfim, oder auch dem Wellenzahlbereich lO-lOOcn~-~. 
ZIEL DER ARBEIT 
mit einem Modell des Strahlungstransfers im entsprechenden Spektralbereich. Ziel des 
Inversionsverfahrens ist es, durch eine optimaie Anpassung der Eingangsparametes 
des Strahlungstransfermodells eine mÃ¶glichs gute Ubereinstimmung der gemessenen 
mit den modellierten Spektren zu erzielen. Das Strahlungstransportmode1l fÃ¼ den 
Submillimeterbereich sowie das f%r die Bestimmung der Spurengasgehalte eingesetzte 
Inversionsverfahren werden in Kapitel 3 beschrieben. 
Im zweiten Teil der Arbeit wird nach einer detaillierten Darstellung des Aufbaus des 
SUMASIASUR MeÃŸsystem (624-654 GHz) in Kapitel 4 zunÃ¤chs auf die erforderliche 
Anpassung der Inversionsverfahren fÃ¼ die Bestimmung der HÃ¶henprofil von ClO, HCl, 
N 2 0  und Ozon in Kapitel 5 eingegangen. AnschlieÃŸen werden in Kapitel 6 die mit 
diesem Instrument durchgefihrten MeÃŸkampagne dargestellt, bevor eine Interpretation 
und Diskussion ausgewÃ¤hlte Messungen aus den Jahren 1996 und 1997 mit Hinblick auf 
den Zustand der polaren StratosphÃ¤r im arktischen Winter erfolgt. 
Das Kapitel 7 im dntten Abschnitt der Arbeit befaÃŸ sich schlieÃŸlic mit der Weiterent- 
wicklung der bestehenden Radiometertechnologie in einen hÃ¶here Spektralbereich zur 
Messung weiterer Spurenstoffe. Mit dem Einsatz eines 2.5 THz-Radiometers zur Mes- 
sung des Hydroxylradikals in der StratosphÃ¤r wurde dabei technisches Neuland betreten. 
AbschlieÃŸen werden die erzielten Ergebnisse noch einmal zusammengefaÃŸ dargestellt 





ErdatmosphÃ¤r und Ozonschicht 
Die AtmosphÃ¤r ist eine verglichen mit dem Erdradius von etwa 6378 km dÃ¼nn gasfÃ¶r 
mige HÃ¼ll um die Erde. Durch die Gravitation gebunden wird sie mit zunehmender HÃ¶h 
nahezu exponentiell dÃ¼nne und bildet somit einen mehr oder weniger flieÃŸende Ãœber 
gang zwischen Erde und Weltraum. Im HÃ¶henbereic bis 50 km sind bereits 99.9 % ihrer 
Masse enthalten. Die trockene AtmosphÃ¤s ist zu 78.08 % aus Stickstoff und zu 20.95 % 
aus Sauerstoff zusammengesetzt. Der Rest besteht fast ausschlieÃŸlic aus Argon (0.93 %) 
und Kohlendioxid (0.035 %). Im Gegensatz zu diesen Hauptbestandteilen der AtmosphÃ¤ 
re sind alle anderen Gase wie z.B. Ozon nur in Spuren enthalten. Auch Wasser ist in 
der AtmosphÃ¤r trotz seiner insgesamt groÃŸe Masse sehr variabel und vor allen Dingen 
in der TroposphÃ¤r bedeutend, wÃ¤hsen sein MischungsverhÃ¤ltni oberhalb der Tropo- 
pause sehr klein wird. Aufgrund ihrer Zusammensetzung und den hieraus resultierenden 
klimatologischen und strahlungsabschirmenden Eigenschaften ist die AtmosphÃ¤r eine 
unabdingbare Voraussetzung fÅ¸  das Bestehen allen Lebens auf der Erde. Im folgenden 
Abschnitt soll zunÃ¤chs eine Beschreibung der allgemeinen Struktur der AtmosphÃ¤r und 
deren wichtigsten Eigenschaften erfolgen, bevor nÃ¤he auf die chemischen und photoche- 
mischen Prozesse betreffend der stratosphÃ¤rische Ozonschicht eingegangen wird. 
1.1 Aufbau der AtmosphÃ¤r 
Um die Zirkulation in der AtmosphÃ¤r vollstkdig zu beschreiben mÃ¼sse im Grunde die 
allgemeinen Gleichungen der Fluiddynarnik, also Newtons Gesetz der Bewegung, sowie 
die Gleichungen fur Energie- und Massenerhaltung (1. Hauptsatz der Thermodynamik 
bzw. KontinuitÃ¤tsgleichung) herangezogen werden. Durch geeignete Approximationen 
kÃ¶nne dann praktische Beziehungen fur eine einfache Beschreibung des Aufbaus der 
AtmosphÃ¤s erfolgen. Kurze Abrisse hierzu sind zum Beispiel in [Brasseur & Solomon], 
[Roedeo, [ I~ ibame]  oder ausfÃ¼hrliche in [Hohon] angegeben. 
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1.1.1 Hydrostatische Approximation 
Mit der allgemeinen Bewegungsgleichung wird zunÃ¤chs die Wirkung von externen KrÃ¤f 
ten, hervorgerufen durch den Druckgradienten, die Gravitation, die Reibung und die Erd- 
rotation, auf ein betrachtetes Luftpaket beschrieben: 
In der hier fÃ¼ ein mit der Erde rotierendes Bezugssytem dargestellten Form stellt V die 
Geschwindigkeit des Luftpakets, p den Druck, p  die Dichte, w die Winkelgeschwindigkeit 
der Erde, g die Schwerebeschleunigung sowie Fr die Reibungskraft pro Masseneinheit 
dar. Diese Gleichung kann im sphÃ¤rische Koordinatensystem in 3 skalare Gleichungen 
fÃ¼ die KrÃ¤ft in meridionaler, zonaler und vertikaler Richtung zerlegt werden. 
FÃ¼ die Hydrostatische Approximation wird nun angenommen, daÂ die wichtigsten in 
vertikaler Richtung auf eine infinitesimal dÃ¼nn Schicht der Dicke dz wirkenden KrÃ¤fte 
die Gravitation sowie ihr entgegengerichtet die aufwÃ¤rt wirkende Druckgradientenkraft 
sind: 
Hierbei ist p ( z )  die Dichte und g ( z )  die Schwerebeschleunigung in der HÃ¶h z .  Bei den in 
der AtmosphÃ¤r vorherrschenden DrÅ¸cke und Temperaturen gilt die Zustandsgleichung 
fÃ¼ ideale Gase 
n - R - T  R - T  n ,  M P = - - - Â  p mit p  = 7 
v- M 
und man erhÃ¤l durch Einsetzen fÃ¼ die Dichte p eine Beziehung zwischen dem atmosphÃ¤ 
rischen Druck und der Temperatur: 
T ist die Temperatur, R die Universale Gaskonstante, n die Molzahl im Volumen V und 
M das Molargewicht des betrachteten atmosphÃ¤rische Gases. Durch nachfolgende In- 
tegration kann schlieÃŸlic folgende Gleichung fÃ¼ den Druck in der HÃ¶h z abgeleitet 
werden, die barometrische HÃ¶henfoimel 
H ( z )  wird als SkalenhÃ¶h bezeichnet und gibt die HÃ¶h an, bei der der Druck auf einen 
Anteil von \ = 0.37 bezogen auf seinen urspsiinglichen Wert po abgefallen ist, nimmt 
man Temperatur und Schwerebeschleunigung als nÃ¤herungsweis konstant mit der HÃ¶ 
he an. Da nun jedes Gas der Luft der idealen Gasgleichung entsprechend seiner eige- 
nen molaren Masse M gehorcht, sollten die leichteren MolekÃ¼l in grÃ¶ÃŸer HÃ¶he und 
die schwereren in niedrigeren HÃ¶he der AtmosphÃ¤r vorherrschen. Die Region ober- 
halb von etwa 80-100 km, wo dieserat Gleichgewicht erreicht werden kann wird auch als 
HeterosphÃ¤r bezeichnet. Darunter jedoch, in der sogenannten HomosphÃ¤re sorgen dy- 
namische Mechanismen fÃ¼ eine gute Durchmischung der atmosphÃ¤rische Gase. Da nun 
gemaÃ dem Gesetz von Dalton der Gesamtdruck p eines idealen Gases gleich der Sum- 
me der TeildrÃ¼ck p, seiner Komponenten ist, gilt Gleichung (1.5) auch fÃ¼ das Gemisch 
der atmosphÃ¤xische Gase mit einem mittleren Molargewicht von Mave =28.97 5. FÃ¼ 
die Hauptbestandteile der AtmosphÃ¤r mit einem konstanten MischungsverhÃ¤ltni ist die 
mittlere SkalenhÃ¶h in der Homosphike gleich der SkalenhÃ¶h fÃ¼ Luft und betrÃ¤g Ca. 
7+ l  km. 
1.1.2 Adiabatischer Temperaturgradient 
Aus der allgemeinen Bewegungsgleichung kann also mittels der Hydrostatischen Appro- 
ximation eine einfache Beziehung fÃ¼ den Druck in AbhÃ¤ngigkei von der HÃ¶h abgeleitet 
werden. 
Der 1. Hauptsatz der Thermodynamik besagt indessen, daÂ die Ã„nderun der inneren 
Energie dU' eines Luftpaketes gleich der Summe der zu oder abgefÅ¸hrte WÃ¤rm d Q  und 
der verrichteten Expansions- oder Kompressionsarbeit dW ist: d U  = dQ + du,- 
W T  = dQ - pdV. Dabei ist CL, die spezifische WÃ¤rmekapazitÃ bei konstantem Volu- 
men, die durch CÃ = G + R mit der spezifischen WÃ¤mekapazitÃ bei konstantem Druck 
verknÃ¼pf ist. Mit Hilfe des Universalen Gasgesetzes aus (1.3) und Normierung auf die 
MolekÃ¼lmass gemaÃ 2 = cp kann diese Gleichung umgeschrieben werden zu 
Dabei stellt Q' = &% die ErwÃ¤smungsrat pro Masseneinheit dar, die aufgrund von 
KAPITEL 1.  ERDATMOSPHARE UND OZONSCHICHT 
diabatischen Prozessen wie z.B. dem Freiwerden von latenter WÃ¤rm bei der Verdun- 
stung von Wasserdampf oder der StrahlungserwÃ¤rmun durch die UV-Absorption von 
Ozon zustande kommt (siehe auch Abschnitt 1.1.3). 
FÃ¼ adiabatische Bewegungen eines Luftpaketes ohne Energieaustausch mit der Umge- 
bung gilt Q' = 0 und man erhÃ¤l durch Einsetzen des Universalen Gasgesetzes (1.3) fÃ¼ p
und nachfolgender Integration 
die Definitionsgleichung fÅ¸  diepotentielle Temperatur 0,  einer ErhaltungsgrÃ¶Ã adiaba- 
tischer Prozesse. Die potentielle Temperatur entspricht anschaulich der Temperatur eines 
Luftpaketes welches adiabatisch auf einen Referenzdruck, meist Po=l 000 hPa, gebracht 
wird. FÃ¼ trockene Luft kann schlieÃŸlic mit $- = 0.286 die Abnahme der Lufttempe- 
ratur mit der HÃ¶h durch Differentation von (f.7) nach der HÃ¶h z und Einsetzen der 
Hydrostatischen Gleichung (1.2) fur 2 zu 
berechnet werden. Aufgrund diabatischer Prozesse Q' # 0 kann der Temperaiusgradient 
jedoch erheblich vom trocken-adiabatischen Fall abweichen. Die in den untersten Berei- 
chen der ErdatmosphÃ¤s wichtige Freisetzung latenter WÃ¤sm bei der Kondensation von 
Wasserdampf fÅ¸ hr zu kleineren feuchtadiabatischen Temperaiusgradienten zwischen 4 
und 7 Kkn- l .  BerÃ¼cksichtig man auch die globale Zirkulation, so kann eine mittlere 
Temperaturabnahme von nur etwa 6.5 KkmW1 ermittelt werden [ Wayne] . 
Der Temperaturgradient spielt fÅ¸  die vertikale StabilitÃ¤ der atmosphÃ¤sische Schichtung 
eine wichtige Rolle. Ã„nder sich die Temperatur mit der HÃ¶h langsamer als die Tempera- 
tur eines adiabatisch verschobenen Luftpaketes, d.h. die potentielle Temperatur steigt mit 
der HÃ¶h an, so neigt das Luftpaket dazu in seine urspsÃ¼nglich Ruhelage zurÃ¼ckzukehre 
und man spricht von einer stabilen Schichtung. Insbesondere wird z.B. bei einem posi- 
tiven Temperaturgradienten der vertikale Austausch der Luftmassen stark unterdrÅ¸ckt 
Ist der Temperaturabfall jedoch grÃ¶ÃŸ als im adiabatischen Fall, so kommt es zur Ausbil- 
dung einer Konvektion. Die durch diese konvektive InstabilitÃ¤ hervorgerufenen vertikalen 
Mischungsprozesse fuhren insgesamt wiederum zu einem Temperatusverlauf entprechend 
der feucht- oder trockenadiabatischen Temperaturgradienten und stellen einen wichtigen 
Mechanismus fÅ¸  die vertikale Durchmischung in der unteren AtmosphÃ¤s dar. 
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1.1.3 Strahlungsinduzierte Prozesse 
Die spektrale Energieverteilung der Sonne auÃŸerhal der AtmosphÃ¤r umfaÃŸ einen Wel- 
lenlÃ¤ngenbereic von Ca. 1 nm bis 3500 nm mit einem maximalen EnergiefluÃ bei etwa 
500 nm im sichtbxen Bereich. Die aufgenommene Energie wird von der Erdatmosphke 
entsprechend ihrer niedrigeren Temperatur als WÃ¤rmestrahlun im lÃ¤ngenvellige Spek- 
tralbereich mit Maximum zwischen 8-13 pm wieder abgegeben (siehe Abbildung 1.1). 
Um den vertikalen Verlauf des Temperaturprofils in der AtmosphÃ¤r verstehen zu kÃ¶nnen 
mÃ¼sse die Wechselwirkungsmechanismen von elektromagnetischen Wellen mit den at- 
mosphÃ¤rische Gasen, also Absorption und Emission sowie Streuung und Brechung, als 
weitere diabatische Prozesse in Betracht gezogen werden. Die verschiedenen frequenzab- 
hÃ¤ngige Prozesse sollen irn folgenden kurz erlÃ¤uter werden bevor auf die Grundlagen 
des Strahlungstransfers eingegangen wird. 
Terrestrial outgolna radiation 
m 
Abbildung 1.1: Spektrale Verteilung der von der Erde empfangenen so- 
laren Strahlung im Vergleich zur emittierten Strahlung (aus [Iribarne]). 
Resonante Absorption tritt auf, wenn eine elektromagnetische Welle mit einem Gas- 
molekÃ¼ wechselwirkt und dabei Energie auf das MolekÃ¼ Ã¼bertrage wird. Das MolekÃ¼ 
kann wiederum Energie in Form von Strahlung emittieren, um von einem angeregten 
Zustand in einen Zustand niedrigerer Energie Ã¼berzugehen Da die EnergiezustÃ¤nd von 
GasmolekÃ¼le diskret sind, fÃ¼hr die resonante Emission und Absorption elektromagneti- 
scher Strahlung zu einer wohldefinierten Spektralinie bei einer Frequenz uu( fÃ¼ die gilt: 
Hierbei sind Eu und E; die internen Energien des oberen bzw. des unteren am Ãœber 
gang beteiligten molekularen Zustands, h ist das Planck'sche Wirkungsquantum. Reso- 
nante Wechselwirkungen aufgrund der molekularen und atomaren ÃœbergÃ¤n entspre- 
chen im ultravioletten und sichtbaren Spektralbereich zumeist elektronischen Anregun- 
gen der Atome und MolekÃ¼le ÃœbergÃ¤n zwischen VibrationszustÃ¤nde sind Ã¼berwie 
gend fÃ¼ Spektrallinien im Infraroten verantwortlich. RotationsÃ¼bergÃ¤n entsprechen 
geringeren Energien und fÃ¼hre zu Spektrallinien im lÃ¤ngerwellige Mikrowellen- und 
Submillimeterwellenbereich. Da ÃœbergÃ¤n gleichzeitig in den verschiedenen Formen 
der potentiellen Energie auftreten kÃ¶nnen kommt es zur Ausbildung von Vibrations- 
Rotationsbanden im Infraroten sowie elektronischen Bandensystemen im sichtbaren und 
ultravioletten Spektralbereich. 
Nichtresonante Wechselwirkungen treten in der AtmosphÃ¤s z.B. bei der photoche- 
mischen Dissoziation auf. Dabei folgt auf eine elektronische Anregung der Zerfall einer 
chemischen Bindung, wenn die Energie der absorbierten Strahlung die Bindungsenergie 
des MolekÃ¼l Ã¼bersteigt Die Ã¼berschÃ¼ssi Energie geht hierbei als kinetische Energie 
auf die BruchstÃ¼ck Ã¼be und trÃ¤g somit zur Erw&mung des atmosphÃ¤sische Gasgemi- 
sches bei. Typischerweise entsprechen die niedrigsten Bindungsenergien atmosphÃ¤rische 
MolekÃ¼l den Strahlungsenergien im sichtbaren und nahen UV Spektralbereich, sodaÃ die 
solare Strahlung im l2.ngerwelligen Bereich zwar zur Erwihmung fÃ¼hrt nicht jedoch die 
chemische Zusammensetzung verÃ¤ndert Im Infraroten, Submillimeter- und Mikrowel- 
lenbereich kann eine kontinuierliche nichtresonante Absorption aufgrund der weit ent- 
fernt vom Linienzentrum nur sehr langsam abfallenden LinienflÃ¼ge starker Spektralli- 
nien (Wasserdampf oder Sauerstoff im Mikrowellenbereich), sowie ein nichtresonantes 
Stickstoffkontinuum beobachtet werden. Diese Effekte sind allerdings nur in der unteren 
AtmosphÃ¤s bei groÃŸe DrÃ¼cke von Bedeutung. 
Das Strahlungsfeld in der AtmosphÃ¤r kann mittels der Energie dE, die von der Posi- 
tion 1- pro Zeiteinheit d t  und Frequenzintervall du entlang eines Vektors s in einen Raum- 
winke1 rfQ abgestrahlt wird, beschrieben werden (siehe Abbildung 1.2). FÃ¼ die hieraus re- 
sultierendespezifische StrahlungsintensitÃ¤ Iu(r .  s) mit Einheit [W H z 1  m 2  steradianl] 
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Abbildung 1.2: Als StrahlungsintensitÃ¤ (oder ,,Radianceu) wird die von 
einer emittierenden OberflÃ¤ch -4 in Richtung s pro Raumwinkel dfl, 
FlÃ¤ch (1.4 und Frequenz dv abgestrahlte Leistung bezeichnet. 
- im Ã¼bliche Sprachgebrauch der Astrophysik auch als Radiance bezeichnet - soll im 
folgenden einfachheitshalber die Bezeichnung IntensitÃ¤ verwendet werden. 
(1.10) I.,(r. s)  = dE (1.4 cos r1O du dt 
Der Cosinus des Winkels @ zwischen der Normalen der abstrahlenden FlÃ¤ch dA und 
dem Richtungsvektor s stellt die Projektion von dA in Richtung s dar und wird gleich 1 
wenn die Abstrahlung senkrecht zur FlÃ¤ch dA erfolgt. 
GemÃ¤ dem Lambert-Beer'schen Gesetz ist nun die AbschwÃ¤chun einer, sich in ei- 
nem absorbierenden Medium entlang eines Weges s fortbewegenden elektromagnetischen 
Welle der IntensitÃ¤ I y ( r .  s) ,  proportional zur Teilchendichte n des Mediums. Weiterhin 
kann das Medium - hier das atmosphÃ¤risch Gasgemisch - Strahlung entsprechend einer 
Quellfunktion J Ã £ ( r  s )  emittieren, welche ebenfalls proportional zur Teilchendichte sei. 
Man erhÃ¤l fÃ¼ die Ã„ndenm der IntensitÃ¤ entlang eines infinitesimalen Weges ds arn Ort 
r  in Richtung s die sogenannte Schwartzschild-Gleichung fÃ¼ den Strahlungstransfer 
wobei k , , ( r )  [ m l ]  der zur Teilchendichte proportionale, stark frequenzabhÃ¤ngig Ex- 
tinktionskoeffizient des Mediums ist. 
Kurzwellige Strahlung in der Atmosphke unterhalb 4 p m  stammt fast ausschlieÃŸlic 
von der Sonne. J n ( r .  s )  stellt hier die zusÃ¤tzlic zu I,,(r. s )  auftretende Strahlung auf- 
grund von Streuung an den atmosphÃ¤rische MolekÃ¼le aus anderen Richtungen als s 
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dar. Der Extinktionskoeffizient k v ( r )  kann ausgedrÃ¼ck werden aus der Summe aus Ab- 
sorptionskoeffizient a v ( r )  und Streukoeffizient s J r )  oder alternativ mittels dem Produkt 
aus dem sogenanntem Absorptionsquerschnitt o a v ( r )  bzw. dem Streuquerschnitt ~ ~ . ~ ( r )  
mit der Teilchenzahldichte N: 
Wihsend an MolekÃ¼le in der AtmosphÃ¤r aufgrund des Rayleigh-Kriteriums 2 n R  << A 
Ã¼berwiegen Rayleigh-Streuung auftritt, muÃ mit grÃ¶ÃŸer Teilchenradien R von Was- 
sertropfen oder Aerosolen Mie-Streuung bei der Bestimmung von Jv ( r .  s )  (Richtungsab- 
hÃ¤ngigkeit und os ,"(r )  (AbschwÃ¤chung besÃ¼cksichtig werden. 
Bei lÃ¤ngere WellenlÃ¤nge als 4 pm hingegen dominieren die thermischen Emissionen 
atmosphÃ¤rische MolekÃ¼le Insbesondere wird die Streuung unbedeutender, wenn Mole- 
kÃ¼le Aerosole, Eiskristalle und auch die WassertrÃ¶pfche der Wolken klein (< 10 ,um) 
im Vergleich zu den WellenlÃ¤nge werden. J v ( r ,  s) kann dann unter der Annahme von lo- 
kalem thermodynamischen Gleichgewicht (LTE)l durch die StrahlungsintensitÃ¤ Bv  ( T ) ,  
die ein ausgedehnter Schwarzer KÃ¶rpe der Temperatur T pro EinheitsflÃ¤che Einheits- 
raumwinkel und Einheitsfrequenzbandbreite bei der Frequenz v gemaÃ der Planckfunkfi- 
on abstrahlt, beschrieben werden: 
ist die Boltzmamikonstante. Um letztlich die interessierenden Heiz- oder KÃ¼hlrate 
aufgrund radiativer diabatischer Prozesse in der AtmosphÃ¤r zu berechnen muÃ der ge- 
samte EnergiefluÃ F J r ,  s) durch die FlÃ¤ch dA in Richtung s betrachtet werden, welcher 
durch das Integral der IntensitÃ¤ I v ( r ,  s )  Ã¼be den Raumwinkel H gegeben ist: 
Die Strahlungsenergie, die nun pro Volumen- und Frequenzeinheit in der AtmosphÃ¤s 
absorbiert wird und damit zur Aufheizung beitrÃ¤gt ist durch die Divergenz des Ener- 
gieflusses V F v ( r ,  s) gegeben und wird auch als Heizrate pro Frequenzintervall mit 
Lokales thermodynamisches Gleichgewicht kann in einem HÃ¶henbereic von 0-80km angenommen werden, da hier die Wahr- 
scheinlichkeit fÃ¼ StÃ¶Ã ausreichend groÂ ist um die Besetzung der Energieniveaus entsprechend der Boltzmann Statistik zu ge- 
wÃ¤hrleisten In grÃ¶ÃŸer HÃ¶he werden die Besetzungszahlen der Energieniveaus durch Strahlungsprozesse bestimmt, sodaÃ fÅ  ¸
jede Frequenz U im sogenanntenMo~zoch~omatischenStrahl~~~~leichgewich~die absorbierte Energie durch die emittierte Energie 
ausgeglichen wird. 
MaÃŸeinhei [W H z 1  m 3 ]  bezeichnet. Bezieht man die Heizrate mittels Division durch 
die Dichte p ( ~ - )  auf die Masseneinheit und integriert Ã¼be die Frequenz, so gilt 
Durch Einsetzen in den 1. Hauptsatz der Thermodynamik aus Gleichung (1.6) kann bei 
Kenntnis des Energieflusses an der Position r die Ã„nderun der Temperatur aufgrund 
von Strahlungsheizung oder -kÃ¼hlun bestimmt werden. Zur Ermittelung des Energie- 
flusses fÃ¼ vorgegebene Spurengas- und Aerosolverteilungen in der AtmosphÃ¤s muÃ der 
Strahlungstransfer durch die AtmosphÃ¤s gemÃ¤ der Schwastzschildgleichung berechnet 
werden. Da diese Rechnungen Ã¼be inen sehr breiten Frequenzbereich erfolgen, mÃ¼sse 
hinsichtlich der gegenwÃ¤sti erzielbaren Rechnerleistungen geeignete Parametrisierungen 
und Vereinfachungen (spektrale AuflÃ¶sung eingefÃ¼hr werden. Mittels aufwendiger Mo- 
dellrechnungen kann schlieÃŸlic die Heizrate Q f ( r )  sowie die Temperatur als Funktion 
der HÃ¶he Breite und LÃ¤ng modelliert werden. FÃ¼ mehrdimensionale Modellsechnun- 
gen dieserast ist allerdings auch der multidimensionale Transport zu berÃ¼cksichtigen der 
in Abschnitt I .  1.5 in seinen Grundziigen beschrieben wird. 
COOLING (Klday) HEATING (Klday) 
Abbildung 1.3: Vertikale Verteilung der durch die Absorption der kurz- 
welligen solaren Strahlung verursachten Heizraten im Vergleich zu den 
atmosphÃ¤rische KÃ¼hlrate aufgrund der lÃ¤ngerwellige Emissionen 
(nach [Brasseiir & Solomon}). 
Als Beispiel fur ein Ergebnis solch eines mathematischen Modells zur Analyse der ther- 
mischen Effekte von solarer und terrestrischer Strahlung zeigt Abbildung 1.3 Heiz- und 
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KÃ¼hlrate in AbhÃ¤ngigkei von der HÃ¶he aufgeschlÃ¼ssel in die BeitrÃ¤g der fÃ¼ den 
Strahlungshaushalt wichtigsten atmosphÃ¤rische Gase. [Brasseur & Solomon] [Elachi] 
[Goody & Yung] [Iribame] [Kraus] [ Wapne] .
Irn folgenden Abschnitt soll nun eine qualitative Beschreibung des tatsÃ¤chlic beobach- 
teten vertikalen Temperatun~erlaufs in der AtmosphÃ¤s erfolgen, welcher durch die zuvor 
dargestellten Grundlagen der Thermodynamik und des Strahlungstransfers erklÃ¤r werden 
kann. 
1.1.4 Vertikaler Temperaturverlauf in der AtmosphÃ¤r 
Durch die verschiedenen frequenzabhÃ¤ngige Wechselwirkungsmechanisrnen des atmo- 
sphÃ¤sische Gasgemisches mit der Strahlung der Sonne sowie die durch Strahlungspro- 
zesse induzierte Konvektion kommt es zur Ausbildung mehrerer HÃ¶henbereich gegen- 
sÃ¤tzliche Temperaturverlaufs in der AtmosphÃ¤r (siehe Abbildung 1.4). 
Abbildung 1.4: Vertikaler Verlauf der Temperatur in der ErdatmosphÃ¤r 
(aus [Urban, 19931). 
Die wichtigsten diabatischen Prozesse hinsichtlich der Temperaturstruktur sind hierbei 
wie in Abbildung 1.3 dargestellt durch die Differenz zwischen der Strahlungsheizung 
bei der Absorption im ultravioletten Spektralbereich durch Ozon und SauerstoffmolekÃ¼l 
sowie der StrahlungskÃ¼hlun durch Abstrahlung in den Weltraum im Infraroten durch 
Ozon, CO2 und Wasserdampf gegeben. 
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Ein Teil der solaren Energieeinstrahlung dringt im atmosphÃ¤sische Fenster bei Wellen- 
lÃ¤nge von 400 nm bis 800 nm bis zum Erdboden durch und fuhrt dort zu einer ErwÃ¤s 
mung der ErdoberflÃ¤che welche die WÃ¤rm wieder an die AtmosphÃ¤s abgibt. Durch 
die trocken- und feuchtadiabatische Expansion bzw. Kompression beim Aufsteigen bzw. 
Absinken der Luftpakete kommt es zu einem ausgehend von der Bodentemperatur mit 
zunehmender HÃ¶h nahezu linearen Temperaturabfall von -5 K k m 1  bis -1 0 K k m 1  fÃ¼ 
feuchte bzw. trockene Luft in der untersten Region der AtmosphÃ¤se der sogenannten Tro- 
posphÃ¤re Neben der unmittelbaren Entstehung fÅ¸hlbare WÃ¤sm wird ein groÃŸe Teil der 
am Erdboden freigesetzten WÃ¤sm zur Verdunstung von Wasser verbraucht und bei der 
Wolkenbildung wieder freigesetzt. Dieser Transport latenter Wkme hÃ¤l das Wetterge- 
schehen in Gang und macht uber dem Land etwa die HÃ¤lfte uber den Ozeanen sogar Ca. 
85-90% der WÃ¤smeabgab an die Luft aus. Trotzdem der lÃ¤ngerwellig Anteil der Son- 
neneinstrahlung oberhalb 800nm grÃ¶ÃŸtentei durch Wasserdampf und COz in der Tro- 
posphÃ¤s absorbiert wird, kommt es im oberen Bereich der TroposphÃ¤s netto zur Strah- 
lungskÃ¼hlun durch die Abstrahlung des Wasserdampfes irn Infraroten Spektralbereich, 
deren Maximum letztlich grob die Obergrenze der TroposphÃ¤s bestimmt. Eine Umkehr 
des Temperaturgradienten erfolgt in der Tropopause, welche sich in den Tropen aufgrund 
des groÃŸe Wasserdampfgehaltes der TroposphÃ¤s und den hohen Temperaturen am Erd- 
boden in einer groÃŸe HÃ¶h von ungefÃ¤h 17 km bei einer infolgedessen relativ kalten 
Temperatur von Ca. -70'C befindet, wÃ¤hsen sie in den trockenen Polmegionen in nur 
etwa 8 km HÃ¶h bei einer hÃ¶here Temperatur um -50Â° liegt. Diese niedrige Temperatur 
verhÃ¤l sich wie eine KÃ¼hlfall fÃ¼ den troposphÃ¤xische Wasserdampf, sodaÃ nur geringe 
Mengen Wasserdampf in hÃ¶her Schichten gelangen kÃ¶nnen 
Wahrend in der TroposphÃ¤s die Temperatur vorwiegend durch das Gleichgewicht zwi- 
schen adiabatischer Konvektion und UV-Absorption bestimmt ist, spielt in der dasÃ¼be 
gelegenen sogenannten mittleren AtmosphÃ¤r das Strahlungsgleichgewicht zwischen 
UV-Absorption und Emission im Infraroten Spektralbereich die entscheidene Rolle. Die 
photochemische Dissoziation des Spurengases Ozon mit seinem maximalen Mischungs- 
verhÃ¤ltni in ca. 30-35 km HÃ¶h bedingt durch die kurzwellige solare Strahlung im Be- 
reich der Hartley- und Hugginsbanden zwischen 200 nm und 3 10 nm ist hier die Haupt- 
wÃ¤tmequelle Die StrahlungskÃ¼hlun wird durch die Abstrahlung der 15 pm-Bande von 
CO2 im Infraroten beherrscht, zudem leisten Ozon bei 9.6 pm und auch Wasserdampf mit 
seiner 80 um Bande noch einen Beitrag. In der StratosphÃ¤r fÅ¸hre diese Effekte zu ei- 
nem Temperaturanstieg bis auf ca. OUC in der in etwa 50 km HÃ¶h gelegenen Stratopause. 
Im Gegensatz zur TroposphÃ¤s kommt es bedingt durch den positiven Temperaturgradi- 
enten von bis zu 5 K k m l  (in den Tropen) zu einer relativ austauscharmen Schichtung. 
In der MesosphÃ¤r fdlt die Temperatur wiederum bis auf ein Minimum von ungefÃ¤h 
- 100Â° in der Mesopause in Ca. 75-80 km ab, bevor die Absorption durch Dissoziation 
molekularen Sauerstoffs im Schumann-Runge Bereich zwischen 100-200 nm die domi- 
nierende Rolle zu spielen beginnt. 
Die Temperatur in der ThermosphÃ¤r steigt dadurch zunÃ¤chs wieder stetig an, bis sich 
ein konstanter Wert, welcher sich in AbhÃ¤ngigkei von Tageszeit und Breite zwischen 
400Â° und 2000Â° bewegen kann, einstellt. 
Bei WellenlÃ¤nge kÃ¼rze als 150 nm fuhrt die solare Einstrahlung zudem zur Ionisierung 
der AtmosphÃ¤sengas und somit zur Bildung der sogenannten IonosphÃ¤r im HÃ¶henbe 
reich oberhalb ca. 80 km. [Brasseur & Solomon] [Fabian] [Iribarne]. 
1.1.5 Zirkulation der mittleren AtmosphÃ¤r 
Die globale Verteilung der Spurengase in der ErdatmosphÃ¤se im besonderen auch des 
stratosphÃ¤sische Ozons als wichtigstem Spurengas der mittleren AtmosphÃ¤se wird ne- 
ben chemischen und strahlungsinduzierten Prozessen auch durch dynamische Mechanis- 
men bestimmt. Zum VerstÃ¤ndni der dabei resultierenden Spurengasveiteilungen sollen in 
diesem Abschnitt kurz die grundlegenden Transporteffekte in der mittleren AtmosphÃ¤s 
beschrieben werden. 
Aufgrund des positiven Temperaturgradienten in der StratosphÃ¤s wird der vertikale Aus- 
tausch mit der TroposphÃ¤s effektiv unterdrÃ¼ck und die Zirkulation in der mittleren At- 
mosphÃ¤s kann in erster NÃ¤herun unabhÃ¤ngi vom dynamischen troposphÃ¤sische Wet- 
tergeschehen betrachtet werden. Die Zeitkonstante2 fÅ  ¸vertikale Durchmischung bewegt 
sich in der unteren StratosphÃ¤s in einer GrÃ¶ÃŸenordu von Monaten bis Jahren, in der 
MesosphÃ¤s betrÃ¤g sie immerhin noch Tage. 
Die mittlere meridionale Zirkulation in der StratosphÃ¤s ist geprÃ¤g durch den Transport 
troposphÃ¤sische Luft aufwÃ¤rt durch die Ã¤quatorial Tropopause bis in hÃ¶her Breiten der 
WinterhemisphÃ¤se wobei der polwÃ¤tt gerichtete Transport durch die mittlere AtmosphÃ¤ 
re durch ein stÃ¤ndige Absinken gekennzeichnet ist. Diese quasi-horizontale StrÃ¶mun - 
das Absinken betrÃ¤g in etwa 1 km auf 1000 km horizontalem Transport - findet mit einer 
entsprechenden Zeitkonstanten von Monaten in der StratosphÃ¤s bis Tagen in der oberen 
MesosphÃ¤s statt und ist zudem ein wichtiger Mechanismus fÅ¸  die vertikale Durchmi- 
schung der austauscharm geschichteten StratosphÃ¤se In der MesosphÃ¤s ist die mittle- 
re MeridionalstrÃ¶mun durch eine einzelne Zirkulationszelle mit aufsteigender Luft in 
hÃ¶here Breiten der SommerhemisphÃ¤s und quasi-horizontalem Transport in Richtung 
polarer Breiten der WinterhemisphÃ¤s bestimmt. Ausgeglichen wird der Transport in die 
StratosphÃ¤s hÃ¶here Breiten durch Einmischung stratosphÃ¤sische Luft in die TroposphÃ¤ 
re sowie nachfolgender irreversibler vertikaler Durchmischung. 
Dem meridionalen Transport in der mittleren AtmosphÃ¤s ist eine stÃ¤sker zonale Stro- 
mung aufgrund der Erdrotation Ã¼berlagert deren Zeitkonstante sich in der GrÃ¶ÃŸenor 
nung von wenigen Tagen pro 1000 km bewegt und zu zonal symmetrischen Wirbeln west- 
licher StrÃ¶mun in der WinterhemisphÃ¤s sowie Ã¶stliche StrÃ¶mun in der Sommerhemi- 
sphÃ¤s fÅ¸hrt Die maximalen zonalen Windgeschwindigkeiten sind in einer HÃ¶h von ca. 
Hiermit ist die LebensdauerbezÃ¼glichvo TransporteffektenÃ¤hnlichde chemisehenLebensdauerder Bestandteile der Luft (Abfall 
auf 1/e ausgehend von einem Anfangswert) gemeint. 
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60 km zu finden. Fluktuationen um die mittleren zonalen StrÃ¶munge aufgrund aufbre- 
chender planetarer Wellen, sogenannte Eddies, spielen als relativ schnelle Effekte eine 
wichtige Rolle fÅ  ¸Durchmischung und meridionalen Transport. 
Oberhalb Ca. 30 km fÃ¤ll die mittlere Temperatur der StratosphÃ¤r relativ gleichfÃ¶~mi 
vom Sommespol zum Winterpol hin ab. In der unteren StratosphÃ¤s ist sie jedoch durch 
Prozesse in der oberen TroposphÃ¤s beeinfluÃŸ und nimmt demnach minimale Werte ober- 
halb der Tropopause der Ã¤quatoriale Gebiete an, wahrend Temperaturmaxima sowohl in 
den Polregionen der SommerhemisphÃ¤s wie auch in mittleren Breiten der Winterhemi- 
sphÃ¤s bei ca. 45' zu finden sind. 
Der starke polwÃ¤st abfallende Temperaturgradient in der WinterhemisphÃ¤s geht einher 
mit einem ausgeprÃ¤gte westlichen Wirbel, dem polaren Vortex. Dieser bildet sich im 
Herbst in den Wintespolmegionen und kann bis ins FrÃ¼hjah bestehen bleiben bevor die 
normale saisonale Umkehr stattfindet. 
In der nÃ¶rdliche WinterhemisphÃ¤r beobachtet man jedoch gelegentlich auch eine als 
Suaden stratospheric warming bekannte plÃ¶tzlich groÃŸskalig StratosphÃ¤senerw~mun 
(bis Ca. 40 K bei 50 hPa), die innerhalb weniger Tage den meridionalen Temperaturgra- 
dienten umdrehen und somit nach Zusammenbrechen der vorherrschenden westlichen 
StrÃ¶mun auch zu einem Ã¶stliche Zirkumpolarstrom fÃ¼hre kann. Diese in der Nord- 
hemisphÃ¤s auftretenden Erscheinungen werden auf sich in die StratosphÃ¤s fortpflanzen- 
de StÃ¶runge planetarer Wellen, welche aufgrund der topographischen Struktur an der 
ErdoberflÃ¤ch in der NordhemisphÃ¤s stÃ¤ske als in der SÃ¼dhemisphÃ¤ angeregt werden, 
zurÃ¼ckgefÃ¼hr In der SÃ¼dhemisphÃ¤ ist der winterliche Wirbel Ã¼be der Antarktis 
relativ ungestÃ¶r gegenÃ¼be Austauschprozessen dieserart, sodaÂ sich hier aufgrund der 
stÃ¤skere Isolation der Luftmassen kÃ¤lter Temperaturen als in der arktischen StratosphÃ¤ 
re entwickeln kÃ¶nnen 
Die Dynamik in der Ã¤quatoriale StratosphÃ¤r ist durch eine Wechselwirkung der 
mittleren zonalen StrÃ¶mun mit sich vertikal fortpflanzenden Schwerewellen bestimmt, 
die zu einer Umkehr der vorherrschenden Windrichtung alle 24-30 Monate, der Quasi- 
biennalen-Oszillation (QBO), fuhrt. Die um den Ã„quato symmetrische zonale StrÃ¶mun 
umfaÃŸ einen Breitenbereich von ungefihr 12' und ist durch eine AbwÃ¤stsbewegun um 
ca. einen HÃ¶henkilomete pro Monat, welche in der unteren StratosphÃ¤s mit einer Ab- 
schwÃ¤chun der StrÃ¶mun verbunden ist, charakterisiert. Die QBO nimmt Ã¼be den me- 
ridionalen Transport auch EinfluÃ auf dynamische Prozesse in hÃ¶here Breiten. Westli- 
che Winde in der Ã¤quatoriale unteren StratosphÃ¤s gehen einher mit einem schwachen, 
warmen Vortex in der nÃ¶rdliche WinterhemisphÃ¤se In der Ã¶stliche Phase fÅ¸hr die 
QBO hingegen zu kalten, intensiveren winterlichen Polarwirbeln in beiden HemisphÃ¤se 
[ WMO, 19951. [Brasseur & Solomon] [Holton]. 
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1.1.6 Potentielle Vorticity 
Aufgrund der Bedeutung der winterlichen Polarwirbel fÃ¼ die Austauschprozesse pola- 
rer stratosphÃ¤sische Luft mit Luft aus mittleren Breiten soll an dieser Stelle der Begriff 
der potentiellen Vorticity (PV) oder auch potentiellen WirbelstÃ¤rk eingefÃ¼hr werden, 
mit dem die dynamischen Eigenschaften der Luft quantitativ erfaÃŸ werden kÃ¶nnen Die 
PV stellt ein M d  fÃ¼ die Erhaltung der Rotation der Luftmassen unter adiabatischen 
Bedingungen, d.h. unter VernachlÃ¤ssigun von Reibungseffekten, dar. Ertel 's potentielle 
Vorfielt)' ist g e m a  [hiash, 19961 durch 
gegeben. Hierbei ist g wieder die Erdbeschleunigung, p die Dichte, p der Druck, V das 
dreidimensionale Windfeld, u~ die Winkelgeschwindigkeit der Erde und 0 die potentielle 
Temperatur aus Gleichung (1.7). Die Absolute Vorticity (V X V + 2w) ist dabei durch die 
Summe der Erdrotation mit der Rotation des Windfeldes gegeben, der Index steht fÃ¼ 
die z-Komponente. 
Linien gleicher PV auf Flachen konstanter potentieller Temperatur (Isentropen) stellen 
somit Trajektorien adiabatischer Bewegungen in der AtmosphÃ¤s dar. Dabei sind die Luft- 
massen der Polarwirbel durch hohe PV-Werte gekennzeichnet und der Wirbelrand kann 
z.B. durch den maximalen Gradienten der PV auf einer betrachteten IsentropenflÃ¤ch de- 
finiert werden. 
Da Ertel'spotentielle Vorticity eine Funktion der potentiellen Temperatur ist und in der 
StratosphÃ¤r daher mit der HÃ¶h zunimmt, kann. alternativ mit PV' = P V ( ~ / O ~ ) ~ ' ~  ei- 
ne modifizierte, mit der HÃ¶h nahezu konstante potentielle Vorticity eingefÃ¼hr werden, 
welche ebenfalls eine ErhaltungsgrÃ¶Ã fÃ¼ adiabatische Prozesse ist [Lait, 19941. 
PV-Daten basierend auf tÃ¤gliche Analysen meteorologischer Radiosonden- und Satelli- 
tendaten werden fÃ¼ diverse Isentropenflachen z.B. vom EuropÃ¤ische Zentrum fÃ¼ mit- 
telfristige Wettervorhersage (ECMWF) bereitgestellt. Da die potentielle Vorticity eine in- 
direkt aus den Windfeldem abgeleitete GrÃ¶Ã ist, sind hochaufgelÃ¶st Karten der PV oft 
verrauscht, so daÂ kleinrÃ¤umig Strukturen nur schlecht identifiziert werden kÃ¶nnen Ein 
Verfahren um hochaufgelÃ¶st PV-Kasten im nachhinein zu erzeugen ist das Reverse Do- 
main Filling (RDF) -Verfahren. Hierbei wird eine groÃŸ Anzahl von Luftpaketen entlang 
ihrer aus den gemessenen Windfeldem bestimmten Trajektorien bis zu 10 Tage zuriick- 
verfolgt. AnschlieÃŸen kÃ¶nne die PV-Werte an den Endpunkten der Trajektorien in den 
interessierenden Zeitraum zurÃ¼ckversetz werden, wobei die Feinstruktur der adiabatisch 
angenommenen Luftbewegung dabei rÃ¼ckwirken sichtbar wird [Sinnhuber et al., 19961. 
Mit Blick auf den weniger stabilen arktischen Polarwirbel erlaubt dieses Verfahren ei- 
ne rÃ¤umlic feinere Analyse der Austauschprozesse mit Luftmassen von auÃŸerhal des 
Wirbels. 
1.2 StratosphÃ¤risch 
Trotz ihres im Vergleich zu den Hauptbestandteilen der AtmosphÃ¤s geringen Vorkom- 
mens spielen die sogenannten Spurengase eine sehr wichtige Rolle fÃ¼ den Strahlungs- 
haushalt der AtmosphÃ¤se Emissionen von Stickstoff-, Chlor- und Bromverbindungen an- 
thropogenen Ursprungs stÃ¶re jedoch das chemische und dynamische Gleichgewicht in 
der StratosphÃ¤s und verursachen einen Abbau der vor der energiereichen ultravioletten 
Strahlung schÃ¼tzende Ozonschicht. 
1.2.1 Ozon 
StratosphÃ¤rische Ozon nimmt unter den Spurengasen eine herausragende Stellung ein, 
da es durch die effektive Absorption im Bereich der Hartley- und Hugginsbanden 
(200-3 10 nm) neben dem Sauerstoff Herzberg- (200-242 nm) sowie Schumann-Runge- 
Kontinuum (1 00-200nm) die BiosphÃ¤s vor der harten ultravioletten Strahlung der Sonne 
schÃ¼tzt UV-Strahlung wirkt biologisch aktiv und schÃ¤dig die ihr ausgesetzten Zellen 
von Pflanzen, Menschen und Tieren und kann somit Hautkrebs verursachen. Desweite- 
ren greift die Strahlung auch einfache Lebensformen wie das Meeresplankton, welches 
am Anfang der maritimen Nahrungskette steht, an. Ozon spielt zudem eine wichtige Rol- 
le fÅ  ¸die atmosphÃ¤sisch Dynamik, da es wie bereits dargestellt fÃ¼ die ErwÃ¤rmun der 
StratosphÃ¤s verantwortlich ist. 
Chapman-Gleichungen 
Bereits im Jahre 1930 wurde von [Chapman] ein nur auf Sauerstoff beruhendes Reakti- 
onssystem zur chemischen E r k l h g  der Ozonschicht vorgeschlagen: 
0 2 + h u  Ã‘ O + O  (A<242nm) (1.17) I Produktion 0 + 0 2 + M  Ã‘ O s + M  
0 3 + h i y  Ã‘ 0+02  (A<1200iim) Abbau 
o+o,3 Ã‘ 20; 
Das Ozon, die dreiatomige Form des Sauerstoffs, wird hierbei durch die Reaktion von 
molekularem mit atomarem Sauerstoff unter der Einwirkung eines beliebigen StoÃŸpast 
ners -V, der die Ã¼berschÃ¼ssi Energie mit sich forttrÃ¤gt gebildet. ZunÃ¤chs mÃ¼sse al- 
so SauerstoffmolekÃ¼l aufgespalten werden, was durch die Strahlung im Herzberg und 
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Schumann-Runge Bereich (A < 242 nm) hervorgerufen wird (Gleichungen (1.17)). Auf- 
grund der kleineren Bindungsenergien kann das O3 MolekÃ¼ durch Photolyse bei grÃ¶ÃŸer 
WellenlÃ¤nge (A < 1200 nm) wieder abgebaut werden. Der gebildete atomare Sauerstoff 
befindet sich im Grundzustand Of3P) oder bei WellenlÃ¤nge kleiner als 3 10 nm in einem 
angeregten Zustand hÃ¶here Energie O('D), Als zweite Abbaureaktion ergibt die StoÃŸ 
reaktion mit atomarem Sauerstoff beider mÃ¶gliche ZustÃ¤nd zwei Sauerstoff MolekÃ¼l 
(1.18). BerÃ¼cksichtigt man ausschlieÃŸlic die Chapman-Gleichungen, so ergÃ¤b sich im 
photochemischen Gleichgewicht eine Ozonschicht mit einem Konzentrationsmaximum 
bei etwa 25 km HÃ¶he wobei die Konzentration in allen HÃ¶henbereiche aufgrund der 
unterschiedlichen Sonneneinstrahlung von den Tropen zu den Polen hin abfiele. 
Transportprozesse 
Aufgrund der allgemeinen Zirkulation in der mittleren AtmosphÃ¤s wird jedoch per- 
manent Ozon aus dem Hauptquellgebiet, der StratosphÃ¤s der Tropen, in hÃ¶her Breiten 
und gleichzeitig niedrigere HÃ¶he transportiert. Dies fÃ¼hr zu einer dynamisch beding- 
ten Anreicherung ozonreicher Luftmassen in der unteren StratosphÃ¤s hÃ¶here Breiten, da 
in diesen HÃ¶henbereiche die photochemische Lebensdauer des Ozons in etwa ein Jahr 
betrÃ¤g und damit lang gegenÃ¼be der mit dem mittleren meridionalen Transport verbun- 
denen Zeitkonstante ist. Erst in den HÃ¶henbereiche der oberen StratosphÃ¤s oberhalb 
35 km betrÃ¤g die Lebensdauer von Ozon weniger als eine Stunde, sodaÃ sich hier ein 
photochemisches Gleichgewicht einstellen kann und Transpostprozesse keine Rolle spie- 
len. 
Messungen des globalen Ozons durch satellitengestÃ¼tzt Instrumente ergeben tatsÃ¤ch 
lich eine Ã¼be das Jahr hinweg nahezu konstante minimale 0 3  Gesamtmenge von um die 
250 DU in den Tropen. 100 DU (Dobson Unit, nach IDobson]) entsprechen hierbei ei- 
ner Ozonschicht von l mm Dicke auf der ErdoberflÃ¤ch bei Standardbedingungen3. In 
hÃ¶here Breiten nehmen die Ã¼berwiegen durch Transport verursachten jahreszeitlichen 
Schwankungen zu. Es kommt im Widerspruch zur reinen Sauerstoffphotochemie nach 
Chapman zu dynamisch verursachten hohen OzonsÃ¤ulenweste in polaren Bereichen (> 
400 DU) mit Maximalwerten im FrÃ¼hjahr sieht man einmal von der als antarktisches 
Ozonloch bekanntgewordenen ebenfalls im FrÃ¼hjah stattfindenden OzonzerstÃ¶rung wel- 
che durch heterogene Chlorchemie in Verbindung mit polaren StratosphÃ¤senwolke kata- 
lysiert wird, ab (siehe Abbildung 1.5). Die beobachteten Variationen im Totalozon entste- 
hen vorwiegend aufgrund der unterschiedlichen MischungsverhÃ¤ltniss in HÃ¶he unter- 
halb 20 km. 
Einige weitere dynamische Effekte sind hinsichtlich der Ozonverteilung in der mittle- 
ren AtmosphÃ¤s zu beachten: So beeinfluÃŸ die der Quasi-biennalen-Oszillation folgen- 
de periodische Variation des Ozons in der StratosphÃ¤r der Tropen der GrÃ¶ÃŸenordnu 
3Druck: 1013 hPa, Temperatur: 298 K 
JAN 1 APR 1 JUL I OCT 1 JAN 1 
Abbildung 1.5: Jahreszeitliche Variation des mittleren zonalen Totaloz- 
ons (in [DU]) aus Messungen des Total Ozone Mapping Spectrometers 
(TOMS) auf Nimbus 7 im Zeitraum Oktober 1978 - September 1983 
(aus [Bowman & Krueger, 19851). 
5-10 DU Ã¼be den mittleren meridionalen Transport auch den Ozongehalt in mittleren 
und hohen Breiten und fÃ¼hr zu Schwankungen von bis zu 20DU [WMO, 19951. Ferner 
kommt es bedingt durch das Auftreten von Hoch- und Tiefdrucksystemen in der Tropo- 
sphÃ¤s und den daran gekoppelten AufwÃ¤rts oder Absinkbewegungen zu Variationen der 
TropopausenhÃ¶h und somit aufgrund dem damit verbundenen adiabatischen horizonta- 
len Aus- oder EinstrÃ¶me zu Totalozonminima bzw. -maxima. Dieserart Fluktuationen 
im Totalozon kÃ¶nne in der GrÃ¶ÃŸenordnu der jahreszeitlichen Ozonvariationen liegen 
und verdeutlichen die hohe dynamische VariabilitÃ¤ des Ozongehaltes in der StratosphÃ¤ 
re. Erwahnenswert wenn auch unbedeutender sind auÃŸerde die Variation des Totalozons 
Ã¼be den 1 1-jÃ¤hsige Zyklus der SonnenaktivitÃ¤t welche kleiner als 3 % geschÃ¤tz wird 
[Brasseur & Solomon], sowie eine RÃ¼ckkopplun aufgrund der periodisch in der SÃ¼dhe 
misphÃ¤s auftretenden ErwÃ¤rmun der MeeresoberflÃ¤chentemperatu vor der WestkÃ¼st 
SÃ¼damerikas der E1 Nifio Southem Oszillation, auf AtmosphÃ¤s und Ozongehalt (z.B. 
[Shiotani, 19921). [Fabian] [Holton]. 
1.2.2 Katalysatoren des Ozonabbaus 
Modelle der globalen Ozonverteilung errechnen jedoch auch unter BerÃ¼cksichtigun der 
globalen Zirkulation um etwa 30 % zu hohe Ozonwerte, zieht man nur die von Chapman 
vorgeschlagenen auf Sauerstoff basierenden Reaktionen in Betracht. Weitere Ozonabbau- 
mechanismen, wie die zuerst von [Bates & Nicolet, 19501 vorgeschlagenen katalytischen 
Abbauzyklen mÃ¼sse hinzugezogen werden, um diese Diskrepanz aufzulÃ¶sen 
X + 0 s  Ã‘ X 0  + 0 2  
(1.19) x O +  0 Ã‘ X + O z  
Netto: 0 + OB Ã‘ 20, 
Der Katalysator X wird wie die Nettoreaktion zeigt nicht in Mitleidenschaft gezogen und 
steht sofort wieder zur erneuten OzonzerstÃ¶run bereit. Katalysatoren kÃ¶nne also schon 
in sehr geringen Konzentrationen einen spÃ¼rbare Ozonabbau bewirken. Es handelt sich 
um Radikale wie H, OH, NO, Cl und auch Br, deren Abbauzyklen auch entsprechend als 
HO,.-, NOz-, CIOr- und BrOz-Zyklus bezeichnet werden. Radikale sind MolekÃ¼l die in 
ihrer Ã¤uÃŸerst Schale ein ungepaartes Elektron besitzen und daher eine hohe Reaktions- 
freudigkeit aufweisen. Der zuerst von [Crutzen, 19701 identifizierte NOr-Zyklus (NOr = 
NO + NO2) ist besonders wichtig in der unteren StratosphÃ¤r und bewirkt alleine einen 
zusÃ¤tzliche Ozonabbau um 25 % bezogen auf das Gesamtozon. Der HOr-Zyklus (HOz 
= H + OH + HO2) dominiert in der oberen Stratosphae und der MesosphÃ¤r wo die 
Ozonkonzentrationen allerdings bereits sehr klein sind, wÃ¤hsen der CIOa.-Zyklus (CIOz 
= Cl + C10) unter normalen atmosphÃ¤rische Bedingungen im mittleren HÃ¶henbereic 
von 35-45 km aufgrund der hier starken Photolyse der Chlor-Quellgase seine maximale 
ozonzerstÃ¶rend Wirkung entfaltet. 
Das Ozondefizit zwischen Messung und Modell kann durch die hier dargestellten kataly- 
tischen Zyklen als ErgÃ¤nzun des Sauerstoff-Zyklus im wesentlichen aufgeklÃ¤r werden. 
TatsÃ¤chlic spielen jedoch auch andere nicht in dieses einfache Schema passende Reakti- 
onsabfolgen eine Rolle, insbesondere kann Ã¼be Verzweigungen zwischen den verschie- 
den Zyklen die Wirkung hinsichtlich des Ozonabbaus wieder reduziert werden. [ Wayne]. 
Alle katalytischen Zyklen treten auch in der natÃ¼rlichen unverschmutzten Stra tosph~e 
auf, da die Radikale langlebigen troposphÃ¤rische Quellgasen entstammen, die wegen 
ihrer ReaktionstrÃ¤ghei durch Mischungsprozesse in die StratosphÃ¤r gelangen um dort 
von der kurzwelligen solaren Strahlung oder durch Reaktion mit angeregtem atomaren 
Sauerstoff oder dem Hydroxylradikal (OH) zerstÃ¶r zu werden. Distickstoffoxid (NzO) 
als Hauptquelle fÃ¼ die Stickoxide (NOz) entsteht durch biologische FÃ¤ulnisprozess arn 
Erdboden. Quellgase fÃ¼ die HOz-Radikale sind Wasserdampf (HzO), Wasserstoff (Hz), 
Methan (CH4) sowie Kohlenmonoxid (CO). Die vorwiegend im Ozean gebildeten Gase 
Methylchlorid (CHsCl) und Methylbromid (CHsBr) stellen eine natÃ¼rlich Hauptquelle 
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Entirely antropogenic 
I chlorine source gases CC14 12% CH3CC13 
Mainly natural 
chlorine sources 
Abbildung 1.6: Relative Anteile der organischen Quellgase des strato- 
sphÃ¤rische Chlors gemÃ¤ [WMO, 19951. Die vorwiegend natÃ¼rliche 
Quellgase sind hierbei herausgezogen dargestellt. 
der Chlor (ClO.,.) und Brom (BrO^.) Radikale dar. In der heutigen AtmosphÃ¤r haben sich 
die Hintergrundkonzentrationen jedoch durch anthropogene Emissionen erheblich verÃ¤n 
dert. Insbesondere Chlor gelangt durch eine Reihe industriell hergestellter Quellgase wie 
z.B. der Fluormethane CFC- 1 1 (CC13F) und CFC- 12 (CCIA) ,  eingesetzt als KÃ¼hlmitte 
und Treibgas fÃ¼ Spraydosen sowie zum AufschÃ¤ume von Schaumstoffen, in die Strato- 
sphÃ¤r [Molina & Rowland, 19741. Inzwischen macht der Anteil des natiirlichen Chlors 
nur noch einen Bruchteil des Gesamtchlors in der StratosphÃ¤r aus. Halone, hauptsÃ¤ch 
lich als FeuerlÃ¶schmitte verwendete Verbindungen, die neben Chlor auch Brom-Atome 
enthalten (z.B. CFsBr, CFzCIBr), stellen neben dem zu 50% durch seine Verwendung 
als Pestizid in die AtmosphÃ¤r eingetragenen Methylbrornid [Khalil et al., 19931 eine 
anthropogene Hauptquelle fÃ¼ Brom in der StratosphÃ¤r dar [Defers, 19961. Auch NaO 
weist in der TroposphÃ¤r gegenwÃ¤rti bei einem MischungsverhÃ¤ltni von ca. 3 15 ppbv 
ein Wachstum von etwa 0.5 ppbvIJahr aufgrund anthropogener AktivitÃ¤te auf. WÃ¤h 
rend sich zur Zeit als Resultat des Montrealer Protokolls und seiner ErgÃ¤nzunge die 
Zuwachsraten einiger der als Hauptozonkiller identifizierten Chlorfluormethane und Ha- 
lone in der TroposphÃ¤r verringern, so nehmen andere als Ersatzstoffe verwendete Sub- 
stanzen zu, welche allerdings aufgrund ihrer kÃ¼rzere troposphÃ¤rische Lebensdauer ein 
geringeres Potential fÃ¼ die OzonzerstÃ¶run aufweisen. Unter der Voraussetzung der Ein- 
haltung der Protokolle wird die maximale Konzentration der organischen und anorgani- 
schen Chlor- und Bromverbindungen in der StratosphÃ¤r erst mit einer VerzÃ¶gerun von 
4.5& 1 Jahren [Schmidt et al., 19941 nach dem troposphÃ¤rische Peak dieser Gase im Jah- 
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se 1994 [Montzka et al., 19961, also gegen Ende des 90es Jahse erwartet [WMO, 19951, 
Das MischungsveshÃ¤ltni des Gesamtchloss in des StratosphÃ¤r in eines HÃ¶h um 20 km 
belÃ¤uf sich in den Jahren 1996197 demnach auf ungefÃ¤h den West des tsoposphÃ¤si 
schen organischen Chlors (CClY) des Jahse 1991192 von Ca. 3.7-3.8ppbv. Der anosga- 
nische Anteil (Cly = C1+2C12+C10+OC10+2C1202+HOCl+HCl+BsCl+C10N02) am Ge- 
samtchlos Ã¼berwieg in dieses HÃ¶h mit ca. 92-94 % gegenÃ¼be den organischen Quellga- 
Sen [Woodbridge et al., 19951 [Clarmann et al., 19951. Neuese AbschÃ¤tzunge basierend 
auf SF6-Messungen deuten allerdings auf ein etwas hÃ¶here Altes des stratosphÃ¤sische 
Luft in 20 km HÃ¶h von etwa 6-7 Jahren hin [A. Engel, pessÃ¶nlich Mitteilung, 19971, wo- 
nach die Maximalwerte des Gesamtchloss in dieses HÃ¶h esst nach des Jahstausendwende 
zu erwarten sind. 
1.24 Reservoirgase 
Dusch die Zunahme bestimmtes Quellgase in des StratosphÃ¤r aufgsund anthropogenes 
Einwirkungen wird die Konzentration des entsprechenden Radikale in der StsatosphÃ¤s 
adikal + Quellgas 
Durchtnischun~ mit tro~os~hÃ¤rische Lufi, Sedimentation ... 1 
Abbildung 1.7: Schematische Darstellung der Radikalaktivierung und 
Deaktivierung in der StratosphÃ¤r fÃ¼ die verschiedenen chemischen 
Familien der stratos~hÃ¤rische Ozonchemie. 
erhÃ¶ht Dies fÃ¼hs allerdings nicht notwendigesweise zu geringeren Ozonkonzentratio- 
nen, da die katalytischen Abbauzyklen auch untereinander verkoppelt sind. So entstehen 
durch die Reaktionen von Katalysatoren mit Katalysatoren, Quellgasen odes Ozon inak- 
tive Reservoissubstanzen, die keine ozonzesstÃ¶rend W i s h g  zeigen. Die RÃ¼ckbildun 
des Radikale aus den Rese~-voirsubstanzen erfolgt dusch Photolyse sowie dusch Reaktion 
mit von im sonnenbeschienenen Teil des Atmosphike gebildeteten atomasem Sauerstoff 
sowie OH. Das Gleichgewicht zwischen Reservoiren und Radikalen verschiebt sich dem- 
nach abhÃ¤ngi von der Sonneneinstsahlung, was je nach photochemisches Lebensdauer 
der einzelnen Gase groÃŸ tageszeitliche Schwankungen zur Folge haben kann. Einige des 
Reservoissubstanzen wie z.B. HCI, HN03 und H202 sind zudem leicht wasseslÃ¶slic und 
werden - einmal dusch Mischungspsozesse in die Troposph&e gelangt - ausgesegnet, was 
im natÃ¼rliche stationÃ¤se Gleichgewicht den Zustsom des Quellgase in die StratosphÃ¤s 
kompensie~t. In Abbildung I .7 ist das Wechselspiel zwischen Radikalbildung und Deak- 
tiviemng fÃ¼ die verschiedenen involvierten chemischen Familien verdeutlicht. [Fabian]. 
1.2.5 GestÃ¶rt Chemie in den Winterpolarregionen 
Die seit 1980 festgestellten groÃŸe Ozonvesluste in des StsatosphÃ¤s Ã¼be des Antasktis 
im Friihjahs kÃ¶nne mit den seinen Gasphasenseaktionen nicht esklÃ¤s wesden. Wie bereits 
im Abschnitt Ãœbe die allgemeine atmosphÃ¤sisch Zirkulation eswahnt wurde, kommt es 
im Herbst in den Polmegionen aufgmnd des zunehmenden Dunkelheit und des damit ves- 
bundenen StrahlungskÃ¼hlun z u  Bildung eines stsatosphÃ¤sische Tiefdsuckgebiets, dem 
polasen Wirbel. Die Isolation des Luftmassen in diesem Wisbel begÃ¼nstig das Auftse- 
ten extrem kaltes Tempesaturen und dadurch die Bildung von Polasen StsatosphÃ¤sische 
Wolken, sogenannten PSC's (Polas Stsatosphesic Clou&), in des unteren Stsatosphiixe, 
Man unterscheidet hierbei zwischen dem dusch tesnÃ¤s Kondensation von HN03, H2S04 
und H20 gebildeten und bei Tempesatusen um 195 K (bei 50 hPa 20 km) zumeist zu 
festen Teilchen4 gefrierenden Typ I ,  sowie Eiswolken des Typs 11, welche bei kÃ¤ltere 
Tempesatusen von u n g e f h  185 K entstehen. Die auf den ObesflÃ¤che all dieses Partikel 
ablaufenden heterogenen Reaktionen E h e n  zu eines Fseisetzung aktives Chlossubstan- 
Zen aus den Hauptseservoisen HCl und Cl0NO2. Diese Prozesse kÃ¶nne fix Luftpakete 
innerhalb des Wirbels wÃ¤hsen eines Tages odes schneller ablaufen. Hochgerechnet auf 
XAD: xitric gcid gihydrate (2H20,HX03) (fest), 
XAT: Eitric scid Lnhydrate(3H20.HK03) (fest), 
SAT: sulfuric scid ietrahydmte(4H20.H2S04) (fest): 
STS: ~upercooled Jemav  zolution (H2 O / H h ' O ~ l H ~  SO4) (fluss~g). 
die Polatwirbel kann dies zu einer vollstÃ¤ndige Chloraktivierung innerhalb weniger 
Tage fÃ¼hse [Newinau et al., 19931. 
N205 + H 2 0  + 2HlW3 
Cl0NO2 + H 2 0  + HN03 + HOC1 
HOC1 + HCl + H20 + C12 
C10N02 + HCl + HN03 + Cl? 
N205  + HCl + HN03 + ClN02 
- '. V 
g a s f Ã ¶ n ~ g  an PSC-Partikel gebundene aktivierte 
Reservoire Gase Cl~lorva- 
bindungen 
Sobald im polaren FsÃ¼hlin Sonnenlicht zur Photodissoziation zur VerfÃ¼gun steht, wes- 
den die hierbei entstandenen Ch101~7erbindungen aufgespalten und es entstehen Cl, OH 
und K 0 2 .  Des katalytische Chlosabbauzyklus gemhÃ Gleichung (1.19) bewirkt nur einen 
Bruchteil des beobachteten OzonzerstÃ¶rung da bei den noch groÃŸe Sonnenzenitwin- 
keln nur wenig atomaser Sauerstoff in des unteren StsatosphÃ¤s gebildet wird. Wichtigstes 
Mechanismus fÃ¼ den Ozonabbau ist hingegen des zuerst von [~Wolina & Molina, 19871 
vorgeschlagene nur unter dem EinfluÃ x70n Licht wirksame CIO-Dimer Mechanismus: 
In des Nacht fÃ¼hr dieser Zyklus lediglich zur Bildung des Dimers C1202, sowie m 
einem geringen Anteil von nur etwa 1 % des gesamten inosganischen Chlors Cly zur 
Bildung von OClO via C l 0  + 0 3  -+ OClO + 0 2  [Shindell, 19951. Der tÃ¤glich Auf- 
und Abbau eines ClO-Schicht in der unteren Stratosphiixe im HÃ¶henbereic um 20 km 
innerhalb des polasen Wisbels ist ein Kennzeichen fÃ¼ diesen katalytischen Zyklus mit 
des Dimesfonnationssate als begrenzenden Reaktionsschritt. 
Die Chlosakti~~ierung aufgsund heterogener Chemie an PSC-Pastikeln geht insbesondere 
in des kÃ¤ltere antasktischen Stsatosphiixe einher mit einer Denitsifiziel-ung (bis m 90% 
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des erhÃ¤ltliche NOy) oder auch Dehydsiesung der Luft im Vol-tex aufgsund der Sedimen- 
tation von in den PSC-Pastikeln gebundenem HN03 und H20 .  Eine rasche RÃ¼ckbildun 
insbesondere des Reservoirgases Cl0NO2 wird hierdusch verhindert. 
Eine wichtige Rolle '51s den Ozonabbau im Polaswirbel spielt desweitesen ein ClO-BrO- 
Mechanismus [~WcElmy et al., 19861, der fÃ¼ etwa 5-10% des Ozonabbaus verantwort- 
lich gemacht wird: 
Br0 t Cl0  + Br + Cl + 0 2  
--+ Br + OClO 
--+ BrCl + 0 2  
BrCl + lzv + Br + Cl 
Br t O3 --+ Br0 + 0 2  
C1 + O3 + C10 + O2 
Der OClO bildende Reaktionweg, welches unter Einwirkung von Licht zu Cl0 und 0 
zerfÃ¤llt rÃ¤g hierbei nicht zum Ozonabbau (= Abbau ungeraden Sauerstoffs) bei. 
Das tatsÃ¤chlic beobachtete Ausmall der durch diese Mechanismen \~eiursachten Ozon- 
serluste unterliegt stark meteorologischen Faktoren und ist somit insbesondere im weni- 
ger stabilen asktischen Vostex von Jahs zu Jahs sehs vasiabel, WÃ¤hsen das antasktische 
Ozonloch seit 1980 regelmÃ¤ÃŸ in jedem FrÃ¼hjah mit tendenziell steigendes IntensitÃ¤ 
und Ausdehnung festgestellt wurde [WlWO, 19951, so sind in der Asktis erst in jÃ¼ngste 
Zeit vergleichbare, \&renn auch rÃ¤umlic und zeitlich begsenztere Ozon~~erluste von bis zu 
50% beobachtet worden (z.B. [ V O I ~  der Gathen et al., 1995]$ [~Wiiller et al., 19951). 
Bei steigenden Temperatusen im Fl-iihjahs und damit verschwindenden PSC's wird die 
Chlorakti\~ieimg Ã¼be die Reaktionen von Chlossadikalen mit NO2 oder CH4 schlieÃŸ 
lich auf Weste wie vor der Vostexbildung im Herbst reduziest, wobei aufgrund der in 
der Arktis weniger stark ausgeprÃ¤gte Denitrifizie~ug dort im Gegensatz zur Antarktis 
zunÃ¤chs mehs Cl0XO2 als HCl entstehen kann, bevor sich Vonvinte~~verte einpendeln 
[ WbfO, 19951 [Wehr et al., 19951 [Doz~glass et al,, 19951. 
1.2.6 Globale Ozonbeobachtungen und -trends 
Messungen der globalen Ozonvesteilung liegen a u f g m d  der Beobachtungen zahlrei- 
cher satellitengestÃ¼tzte Sensoren so\vie bodengebundener Netzwerke Ã¼be eine lÃ¤nger 
Zeitreihe vor und kÃ¶nne unter Be~ficksichtigung von Effekten wie der Quasi-Biennalen- 
Oszillation oder dem 1 1-jahrigen Sonnenzyklus zur Berechnung von langfristigen Trends 
ausgenutzt werden (z.B. [Stolarski etal., 19911). So ergibt eine Beurteilung der Mes- 
sungen fÃ¼ den Zeitraum 1979-1994 fÃ¼ die mittleren Breiten (30'-60') beider Hemi- 
sphÃ¤se im jÃ¤hsliche Mittel einen AbwÃ¤ststren im Totalozon von 4-5 % pro Dekade 
[WMO, 19951, Des Trend des Ozonabbaus steigt hierbei von den Tropen, wo kein stati- 
stisch signifikanter Trend erkennbas ist, zu den Polen und weist zudem eine ausgeprÃ¤gt 
jahseszeitliche Vasiation auf, In den Wintesmonaten der mittleren nÃ¶rdliche Breiten WS- 
de mit 6 % pro Dekade ein besonders stasker OzonabwÃ¤ststren festgestellt. 
Neben den OzonsÃ¤ulenbeobachtunge stehen auch globale Messungen von Ozonverti- 
kalprofilen zur VerfÃ¼gung Deren Analyse ergibt in einer HÃ¶h von 20 km signifikante 
Ozonverluste von Ca. 7 k 4  % pro Dekade fÃ¼ die mittleren Breiten (30'-50Â°) gemessen 
im Zeitraum 1979-1991. In der oberen StratosphÃ¤r zwischen 35 und 45 km liegen die 
Verluste bei 5- 10 % pro Dekade. Im HÃ¶henbereic zwischen 25 und 30 km konnten dage- 
gen keine meÃŸbase langfristigen Ozonverluste festgestellt werden [ WMO, 19951. 
1.2.7 Methodik, Mefiverfahren und Modellierung 
Die in ihser Zielsetzung eher langfristig zus Ubemachung der globalen Ozonve~-teilung 
angelegten Messungen sattelitengestÃ¼tzte Instlumente sowie pesmanenter bodengestÃ¼tz 
ter Netzwerke werden gerade in jÃ¼nste Zeit nach der Entdeckung des antasktischen 
Ozonlochs im Jahse 1985 durch zahlreiche Meflkampagnen auf internationaler Ebene 
ergÃ¤nzt bei denen Fragestellungen hinsichtlich der chemischen und dynamischen 
Mechanismen des Ozonabbaus in polasen und mittleren Breiten im Vordergrund stehen, 
Die Messung vieler der interessierenden Spurengase in der StratosphÃ¤s ist hierbei 
durch den Einsatz sehr unterschiedlicher MeÃŸverfahse gewahsleistet. Man unterscheidet 
prinzipiell zwischen In-Situ und Femerkundungsverfahsen. In-Situ-Meflverfahren sind, 
da die Spurengase vor Ort gesammelt und gemessen werden, auf Ballone oder spezielle, 
hochfliegende StratosphÃ¤senflugzeug als TrÃ¤ge angewiesen. Hierbei sei als wichtiges 
weltweit routinemaÃŸi eingesetztes Verfahsen auf die elektrochemischen Ozonsonden 
hingewiesen, welche neben Druck, Temperatur und relativer Feuchte Profildaten des 
atmosphÃ¤sische Ozongehaltes liefern. Das MeÃŸpsinzi dieser zumeist ballongetragenen 
Sonden beruht auf der ProportionalitÃ¤ des durch die Reaktion von Ozon mit Kalium- 
jodid erzeugten Stroms zur Ozonkonzentration. Fernerkundungssensoren hingegen 
nutzen die Wechselwiskungsmechanismen von elektromagnetischer Strahlung mit dem 
atmosphÃ¤sische Gasgemisch. Man untesteilt weiter in aktive (RadasILidas) und passive 
Sensoren, bei denen Sonne, Mond oder die Eigenemissionen der atmosphÃ¤rische Gase 
als Quelle der zu detektierenden Strahlung dienen. Diese wisd wzihsend des Transposts 
dusch die AtmosphÃ¤r modifiziest und ftihst deshalb eine Signatur der atmosphÃ¤rische 
Zusammensetzung mit sich. Einige Molekule wie z.B. Ozon kÃ¶nne in vielen, andere 
aufgrund ihrer spektroskopischen Eigenschaften oder sehs geringen Konzentrationen nus 
in bestimmten Spektralbereichen gut gemessen werden. Neben flugzeug-, ballon-, oder 
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auch satellitengestÃ¼tzte Systemen kommen in Spektralbereichen geringer troposphÃ¤ri 
scher Absorption auch bodengestÃ¼tzt Fernerkundungsinstrumente zum Einsatz. 
Parallel zu den Messungen dient die Entwicklung von chemischen und dynamischen Mo- 
dellen zur mÃ¶glichs realistischen Simulation der VorgÃ¤ng in der StratosphÃ¤s sowie zur 
Prognose zukÃ¼nftige Entwicklungen. Durch den Vergleich der Modelle mit den durch 
Messungen gewonnenen Daten wird das vorhandene theoretische Wissen auf die Probe 
gestellt. 
Ganz allgemein mÃ¼sse die chemischen und dynamischen KontinuitÃ¤tsgleichunge aller 
betrachteten Molehle  simultan gelÃ¶s werden: 
Pi,? und Liy stellen hierbei die photochemischen Produktions- bzw. Verlustraten der Mole- 
kÃ¼l j dar, 12, ist die Konzentration, t die Zeit und V die Windgeschwindigkeit. Der letzte 
Term stellt somit die VerÃ¤nderun der Konzentration n, innerhalb eines betrachteten Luft- 
volumens aufgrund von Transporteffekten dar. FÃ¼ die Modelle werden photochemische 
Module verwendet, deren Aufgabe die Berechnung des Reaktionsgleichgewichts der an 
der Chemie beteiligten Gase ist. Um das System gekoppelter Differentialgleichungen hin- 
sichtlich der momentanen Gleichgewichtskonzentrationen der etwa 40 in der StratosphÃ¤ 
re wichtigen MolekÃ¼l mit einem nicht allzu kurzen Zeitschrift lÃ¶se zu kÃ¶nnen werden 
untereinander sehr schnell reagierende MolekÃ¼l oft zu chemischen Familien lÃ¤ngere Le- 
bensdauer zusarnmengefaÃŸ (z.B. OZ = 0 + 03, Familie des ungeraden Sauerstoffs). Eine 
Aufteilung in die einzelnen Familienmitgliedern erfolgt dann erst nach Berechnung der 
Gesamtkonzentration der Familie. Die fÃ¼ diese Berechnungen notwendigen Reaktionsra- 
ten und Absorptionsquerschnitte der etwa 150 in der StratosphÃ¤s wichtigen Gasphasen-, 
Photolyse- und heterogenen Reaktionen basieren zumeist auf Labormessungen und sind 
z.B. in [DeMore, 19941 mit ihren oftmals groÃŸe Unsicherheiten tabelliert. Zur Bestim- 
mung der Photolyseraten muÃ der Strahlungstransport durch die AtmosphÃ¤s bei gege- 
benem Sonnenzenitwinkel unter Bei-Ã¼cksichtigun von Mehrfachstreueffekten berechnet 
werden (z.B. IToon et ul., 19891, [Blindauer et ul., 19961). 
Aufgrund der hohen Anforderungen an die RechenkapazitÃ¤ ist es derzeit nur bedingt 
mÃ¶glic das System der photochemischen Reaktionen an existierende dreidimensiona- 
le Zirkulationsmodelle5 aus Klimaforschung und Meteorologie zu koppeln. Zur Unter- 
suchung von Fragestellungen betreffend der vertikalen Verteilung der atmosphÃ¤sische 
Spurenstoffe behilft man sich daher oft mit eindimensionalen Modellen, bei denen der 
vertikale Transport mittels empirisch bestimmter Diffusionskoeffizienten charakterisiert 
wird. Zweidimensionale chemische Zirkulationsmodelle berechnen zonale Mittel der 
"GCM: General circuiation model 
Spurengaskonzentrationen auf einem HÃ¶hen-Breiten-Koordinatensystem sodaÂ auch der 
mittlere meridionale Transport modelliert werden kann. Diese Modelle eignen sich u.a. 
zur Interpretation von Messungen globaler Abdeckung sattelitengestÃ¼tztet Sensoren. Sie 
werden Ã¼berdie ergÃ¤nzen neben den jeweils vorhandenen Daten aus Sattelitenmessun- 
gen zur Initialisierung von dreidimensionalen chemischen Transportrnodellen6 ver- 
wendet. Letztere arbeiten auf einem HÃ¶hen-Breiten-LÃ¤ng Gitter und liefern trotz ihrer 
recht groben AuflÃ¶sun ein relativ anschauliches Bild der Zusammensetzung der Atmo- 
sphÃ¤se Zur Simulation des dreidimensionalen Transports benÃ¶tige diese Modelle die aus 
allgemeinen Zirkulationsmodellen oder Analysen meteorologischer MeÃŸdate gewonne- 
nen Winde. [Fabian] [Wayne] [Brasseur & Soloinon]. 




In der AtmosphÃ¤senfesnerkundun werden in den verschiedenen Frequenzbereichen un- 
terschiedliche Verfahren zur Bestimmung der Spurengaskonzentrationen eingesetzt. 
Im ultravioletten, sichtbaren und nah-infraroten Spektralbereich spielen optische Tech- 
niken eine wichtige Rolle, bei denen die einfallende Strahlung in einer geeigneten 
Optik mittels dispersiver Elemente (z.B. Gitter) spektral aufgespalten und schlieÃŸ 
lich von Diodenmay- oder breitbandigeren Detektoren detektiert wird (siehe z.B. 
[Bumws et al., 19971, [Fleig et al., 19831). Im mittleren bis fernen Infrarot sind z.B. 
Fabsy-Perot und Michelson Interferometer von Bedeutung. Bei dem erstgenannten Ver- 
fahren wird ein spektral sensitives Element, der durchstimmbare Fabsy-Perot Resona- 
tor, vor einem breitbandigen Detektor (Bolometer) betrieben [Pickett & Peterson, 19921. 
Das Michelson-Prinzip beruht auf der breitbandigen Detektion zweier interferierender 
Teilstrahlen des urspsÃ¼ngliche atmosphÃ¤sische Signals in AbhÃ¤ngigkei eines WeglÃ¤n 
genunterschieds zwischen den Teilstrahlen, welcher mittels eines fahrbaren Spiegels er- 
reicht wird. Das resultierende Interferogramm muÃ durch eine Fouriertransformation in 
ein frequenzaufgelÃ¶ste Spektrum umgerechnet werden (z.B. [Fischer & Oelhaf, 19961). 
Die bisher beschriebenen Techniken werden als inkohÃ¤rent Verfahren bezeichnet, da nur 
die Leistung der Strahlung detektiert wird. Im Gegensatz hierzu wird bei den kohÃ¤rente 
Hetemdvn-Verfahren, die in dieser Arbeit ausschlieÃŸlic behandelt werden, das Signal 
unter Beibehaltung der Phaseninfosmation auf einen niedrigeren Frequenzbereich umge- 
setzt, so daÂ eine rauscharme VerstÃ¤skung spektrale Filterung und Detektion des Signals 
mit konventionellen elektronischen Bauteilen mÃ¶glic wird. 
Heterodyn-Verfahren sind insbesondere fÅ  ¸relativ schmalbandige, hochaufgelÃ¶st Mes- 
sungen z.B. von RotationsÃ¼bergÃ¤ng bei Millimeter- und SubmillimeterwellenlÃ¤nge 
den inkohÃ¤sente Verfahren Ã¼berlegen Eine hohe AuflÃ¶sun ist hier insbesondere fÃ¼ die 
Bestimmung von HÃ¶henprofile aus den druckverbreiterten Spektrallinien wichtig. Im 
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oberen Submillimeterbereich ab einer Frequenz von etwa 2 THz werden die inkohÃ¤rente 
Verfahren aufgrund der mit steigender Frequenz abnehmenden Empfindlichkeit von He- 
terodynempfÃ¤nge konkurrenzf&igl [ Waters, 19931. 
In diesem Kapitel sollen nun die Grundlagen der Submillimeterwellen-Radiometrie sowie 
der allgemeine Aufbau eines HeterodynempfÃ¤nger erlÃ¤uter werden. 
Beim Heterodynempfhger wird das AtmosphÃ¤sensigna der Frequenz V ,  mit dem hoch- 
stabilen Signal eines Festfrequenzoszillators bei v\y Ãœberlager und von einem Mischer mit 
nichtlinearer Strom-Spannungs Charakteristik auf eine sogenannte Zwischenfrequenz v i f  
umgesetzt, wobei die spektrale Information beibehalten wird. FÃ¼ den Fall, daÂ die Lei- 
stung des sogenannten Lokaloszillators groÃ gegenÃ¼be der Signalleistung ist, ergeben 
sich (mit u t j  << vio) folgende Mischprodukte [Kraus]: 
Mischprodukte hÃ¶here Frequenz (z.B. Summenfrequenz) werden nur mit geringerer Lei- 
stung umgesetzt und gegebenenfalls zusÃ¤tzlic unterdrÅ¸ckt Das Zwischenfrequenzsignal 
stammt also aus dem oberen (usb2) und unteren Seitenband (lsb3), oder anders ausge- 
drÃ¼ck aus dem Signal- und Spiegelseitenband, mit der zu delektierenden Linie im Signal- 
band. Werden beide Seitenbkder mit ungefÃ¤l gleicher Effizienz umgesetzt spricht man 
von einem Doppelseitenband-EmpfÃ¤nger Beim Einseitenband5-EmpfÃ¤nge wird das un- 
eswÃ¼nscht Seitenband durch ein (externes) Seitenbandfilter unterdrÃ¼ckt Der Mischpro- 
zeÃ kann wiederholt werden, bis eine rauscharme VerstÃ¤rkun und Detektion des Signals 
mÃ¶glic wird. 
Der prinzipielle Aufbau eines ,,Total-Power"-EmpfÃ¤nger ist in Abbildung 2.1 schema- 
tisch dargestellt. 
'Die Eignung verschiedener Systeme fÃ¼ die satellitengestiitzten Messung einer Rotationslinie des Hydroxylradikals bei 
2.52THz zur Bestimmung der stratospharischen Konzentration dieses Spurengases wird derzeit im Rahmen einer ESA-Studie 
[Pirumhyd. 1997 untersucht, 
2usb: upper sideband 
Isb: lower sideband 
* dsb: double sideband mode 
'ssb: single sideband mode 
Quadr. Integrator 
VerstÃ¤ske Bandpassfilter 
\ Mischer I\. -1 
Antenne Â¥^T 
Spektrometer 
Abbildung2.1: Prinzipieller Aufbau eines ,,Total-Powern-EmpfÃ¤nger (aus [Civwell, 19931). 
2.2 MeÂ§grÃ¶ 
Die pro Frequenzeinheit gemessene GrÃ¶Ã setzt sich aus der spektralen thermischen 
Rauschleistung des EmpfÃ¤ngers Prec sowie der spektralen thermischen Rauschleistung 
am EmpfÃ¤ngereingan Pani, also z.B. dem AtmosphÃ¤sensigna P$: zusammen. Sie wird 
als spektrale Systemrauschleistung Psvs mit Einheit [ W H z l ]  bezeichnet: 
Durch Integration Ã¼be das betrachtete Frequenzintervall ergibt sich hieraus die letztend- 
lich am Detektor gemessene Leistung. 
Der Zusammenhang zwischen der spektralen Strahlungsleistung der AtmosphÃ¤s P "^" 
und der in Kapitel 1, Gleichung (1.10), definierten atmosphÃ¤sische Strahlungsintensi- 
tÃ¤ Iah ( in [W H z 1  m2steradian1]) ist durch die Integration Ã¼be den Raumwinkel n 
gegeben: 
Fn(Q. 0 )  ist eine normierte Antennencharakteristik und As die effektive Apertur (in [m2]) 
thermisches Rauschen von WiderstÃ¤nden Schrotrauschen in Halbleitern, Eigenemissionen der einzelnen Empfangerkomponenten. 
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der Antenne, welche mit dem Strahl-Raumwinkel 
Ã¼be das Antennentheorem 
in Beziehung steht. Da das Produkt aus Raumwinkel und effektiver Antennenapertur - die 
sogenannte ~ t e n d u e  -konstant ist, kann durch VergrÃ¶ÃŸeru des Raumwinkels prinzipi- 
ell keine VergrÃ¶ÃŸeru des von einer ausgedehnten Quelle empfangenen Signals erreicht 
werden. Der Faktor 112 in Gleichung (2.3) ergibt sich, da eine lineare Antenne nur eine 
Polasisationsrichtung der normalerweise unpolasisierten thermischen Strahlung einkop- 
peln kann. 0 und cp stehen fÃ¼ Zenit- und Azimuthwinkel und sind gemÃ¤ cl^ l = sin QdMa 
mit dem Raumwinkelelement verknÃ¼pft [Kraus] [VowinkeT\. 
2.3 Kalibration des AtmosphÃ¤rensignal 
Es ist prinzipiell nicht mÃ¶glic bei der gemessenen Rauschleistung Pgys des EmpfÃ¤n 
gers zwischen dem interessierenden Anteil aus der AtmosphÃ¤s und dem EmpfÃ¤ngerrau 
sehen zu unterscheiden. Das aus der AtmosphÃ¤s empfangene Gesamtsigna17 wird daher 
mit dem Signal zweier Kalibrationslasten8 unterschiedlicher, aber bekannter Planck'scher 
Strahlungsleistung verglichen. Die spektrale Strahlungsleistung des atmosphÃ¤sische An- 
teils P"^  kann dann mittels linearer Interpolation zwischen den Kalibrationspunkten 
(P^, PZ) und (P$, P^)  aus dem gemessenen P$ bestimmt werden. 
Das auf diese Weise bestimmte AtmosphÃ¤sensigna ergibt sich somit in der Einheit 
des bekannten Signals der Kalibrationslasten. Im Mikrowellenbereich wird die spektrale 
'Die Systemrauschleistungen Psy liegen in der Praxis als von den ,,Square-Law"Detektoren gelieferte zur Leistung proportionale 
Spannungen oder digitalisiert als Zahlraten vor. 
* ~bsorbennateria1z.B. bei Zimmertemperaturund bei der Temperatur flÃ¼ssige Stickstoffs ( ~ 7 8  K). 
2.3. KALIBRATION DES ATMOSPHARENSIGNALS 
Abbildung2.2: Links: Abweichung der Rayleigh-Jeans NÃ¤herun von der Plan- 
ckfunktion in AbhÃ¤ngigkei von der Temperatur fÃ¼ verschiedene Frequenzen 
des Submillimeterbereichs (siehe Legende). Rechts: Schema der Kalibration 
beim ,,Total-Power"-EmpfÃ¤nger 
Strahlungsleistung der Kalibrationslasten oft aufgrund der dort gÃ¼ltige Rayleigh-Jeans- 
NÃ¤herun fÅ¸ die Planckfunktion 
u2 (2.7) B(u. T )  Ã 2kB - T (wenn hu<<kuT) 
c2 
durch deren Ã¤quivalent SchwaszkÃ¶rpertemperatu ausgedrÅ¸ckt welche auch als Hellig- 
keitstemperatur TB des SchwaszkÃ¶rper bezeichnet wird. Im Submillimeterbereich ist die- 
se NÃ¤herung wie in Abbildung 2.2 dargestellt, insbesondere bei niedrigen Temperaturen 
nicht mehr gÃ¼ltig Stattdessen kann die Helligkeitstemperatur als spektrale Leistung ge- 
teilt durch die Boltzmannkonstante unabhÃ¤ngi von der GÃ¼ltigkei der Rayleigh-Jeans NÃ¤ 
herung definiert werden. Unter Verwendung von Gleichung (2.5) wird zudem ersichtlich, 

Die Grenzempfindlichkeit des EmpfÃ¤nger berechnet sich schlieÃŸlic g e m a  [Kraus] fÅ  ¸
eine gegebene Bandbreite Au und Integrationszeit T mittels der Radiometerfonnel 
aus der EmfÃ¤ngen-auschleistung Der Faktor a ist eine radiometerspezifische Konstante, 
die fÅ  ¸den ,,Total-Power"-EmpfÃ¤nge gleich 1 ist. Das VerhÃ¤ltni AG/G der VerstÃ¤r 
kungsschwankungen zur mittleren VerstÃ¤rkun innerhalb des betrachteten Zeitintervalls 
muÃ bei einem realen EmpfÃ¤nge zusÃ¤tzlic zum rein statistischen EmpfÃ¤ngen'ausche 
berÃ¼cksichtig werden [Vowinkel]. 
Wegen ihrer ProportionalitÃ¤ zur Temperatur im Giiltigkeitsbereich der Rayleigh-Jeans 
NÃ¤herun wird die spektrale Systemrauschleistung zumeist als Systemrauschtempera- 
tm' ausgedrÃ¼ckt wobei die Emfhg errauschtemperatur Tr ec dann das Ã„quivalen zur 
EmpfÃ¤ngerrauschleistun Prec und die Antennentemperatur Tant das Ã„quivalen zur 
eingekoppelten Strahlungsleistung am Empfhgereingang Pant darstellt. Die Rausch- 
leistungen kÃ¶nne auch hier wieder prÃ¤zise durch die in Gleichung (2.8) definierten 
Helligkeitstemperaturen TB = P / k p  beschrieben werden. Diese Korrektur ist jedoch im 
allgemeinen klein im Vergleich zu den gemessenen Systemrauschtemperaturen und kann 
daher vernachlÃ¤ssig werden. 
2.5 SystemstabilitÃ¤ 
Eine Bestimmung der maximalen Integrationszeit des Systems, bis zu der entsprechend 
der Radiometerforrnel (2.10) die statistischen Schwankungen abnehmen, bevor Driften 
und andere InstabilitÃ¤te zu einer ErhÃ¶hun des Rauschens beitragen, kann mittels der 
sogenannten Allan- Varianz Methode durchgefiihrt werden [Allan, 19661. 
Hierzu wird eine Serie x,=~..,,T von N Messungen der (hinreichend kurzen) Integrations- 
dauer gebildet. Diese einzelnen Messungen werden zu Serien unterschiedlicher In- 
tegrationsdauer T^ = k hin zusammengefaÃŸt 
M = trunc(:\'/k) ist dann die Anzahl der mit der Integrationszeit TA- gemittelten MeÃŸ 
werte x,.k. In AbhÃ¤ngigkei von der Integrationszeit kÃ¶nne nun die Varianzen der bei 
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einer radiometrischen Messung interessierenden Differenzen aufeinanderfolgender Ein- 
zelmessungen Ax,,;.- = x,,k - ~ , _ ~ , k  bestimmt werden, welche gemaÃ [Schieder, 19951 
durch 
gegeben sind. Der zweite Teim auf der rechten Seite der Gleichung ist im allgemeinen 
gleich Null, da sich positive und negative Differenzen im Mittel aufheben. Die in der Li- 
teratur etablierte Allan- Varianz unterscheidet sich in ihrer Definition lediglich durch einen 
Faktor 0.5 von diesem Ausdruck fÃ¼ die Varianz einer Differenzmessung ( g a  = 0.5 crAx). 
Beim HeterodynempfÃ¤nge sind die MeÃŸwert X durch die Systemrauschleistungen im in- 
teressierenden Frequenzintervall gegeben. Die gesuchte maximal sinnvolle Integrations- 
zeit des Systems kann schlieÃŸlic Ã¼be das Minimum der Allan- Varianz bestimmt werden. 
Sind E r  eine Messung lÃ¤nger Integrationszeiten erforderlich, muÃ das System hinrei- 
chend oft kalibriert werden. 
EmpfÃ¤ngerkomponente 
HeterodynempfÃ¤nge kÃ¶nne in ihrem Aufbau recht verschieden sein, da je nach Freq- 
uenzbereich unterschiedliche Technologien zur VerfÃ¼gun stehen. Diese sollen mit Blick 
auf den Submillimeterbereich nun kurz erlÃ¤uter werden. 
Aufgrund mit der Frequenz zunehmender Ohm'scher Verluste an den LeiterwÃ¤nde 
der im Mikrowellenbereich gebrÃ¤uchliche metallischen Hohlleiter werden im Submil- 
limeterbereich vorwiegend sogenannte quasi-optische Techniken zur S t r a h l f h n g  
eingesetzt. Hierbei wird von einer Wellenausbreitung von Strahlen gauÃŸfÃ¶smig In- 
tensitÃ¤tsverteilun ausgegangen, da es das relativ kleine VerhÃ¤ltni von AperturgrÃ¶Ã 
zur WellenlÃ¤ng nicht erlaubt, die NÃ¤herunge der geometrischen Optik zu benÃ¼tzen 
Kennzeichen eines GauÃŸstrahl ist zudem das Vorhandensein einer Strahltaille. Je kleiner 
diese ist, desto stÃ¤ske divergiert der Strahl. Mit zunehmender Frequenz nimmt diese 
Eigenschaft der GauÃŸstrahle ab, sodaÃ im oberen Submillimeterbereich der Einsatz 
kompakterer Komponenten mÃ¶glic ist. Fokussierende Elemente der quasi-optischen 
StrahlfÃ¼hrun sind aufgrund ihrer geringen Verluste zumeist Parabel- oder elliptische 
Spiegel, wÃ¤hren Gitter zur polasisationsabhÃ¤ngige Strahlteilung eingesetzt werden. 
Desweiteren dienen Interferometer zur Filterung des Signals (Einseitenbandfilter) sowie 
zur Einkopplung des Lokaloszillatorsignals. FÅ¸  eine grundlegende Darstellung der 
quasi-optischen StrahlfÃ¼hrungstechni und seiner Komponenten sei an dieser Stelle auf 
[Goldsmith, 19921 verwiesen, eine anwendungsbezogene Untersuchung quasi-optischer 
Komponenten fÃ¼ den Submillimeterbereich bei 650 GHz ist in [Crewell, 19931 zu finden. 
Die im Submillimeterbereich als Lokaloszillatoren hÃ¤ufi eingesetzten Gunn- 
Oszillatoren beruhen auf dem Effekt, daÂ bei Anlegen einer Spannung von einigen Volt 
an BlÃ¤ttche bestimmter Halbleitermaterialien Schwingungen im Millimeterwellenbe- 
reich auftreten, aus denen dann durch den Einsatz von Vervielfachern Frequenzen von 
bis zu 1000 GHz erzeugt werden kÃ¶nnen Diese zumeist aus Indium-Phosphit Halblei- 
termaterial bestehenden schmalbandig verstimmbaren FestkÃ¶rperoszillatore zeichnen 
sich durch geringe Abmessungen und Stromverbrauch aus. Eine hohe FrequenzstabilitÃ¤ 
kann dusch Nachregelung der Versorgungsspannung mittels einer sogenannten PLL9- 
Schaltung erzielt werden (siehe A.1). 
Oberhalb 1000 GHz reichen die erzielbaren Leistungen der Gm-Oszillatoren jedoch 
nicht mehr zum Pumpen der Mischer aus. Daher kommen hier optisch-gepumpte 
Fern-Infrarotlaser zum Einsatz, mit denen eine groÃŸ Anzahl diskreter MolekÃ¼llinie 
ausreichender Leistung (> 1 mW) erzeugt werden kann. Aufgrund ihres Gewichts und 
der groÃŸe Leistungsaufnahme sind diese Oszillatoren jedoch fÅ  ¸ einige Anwendungen 
(Satellit) nicht oder nur bedingt geeignet. Zudem muÃ der Empfindlichkeit des Systems 
gegenÃ¼be ErschÃ¼tterunge und Temperaturschwankungen Rechnung getragen werden 
[Vowinkel}. 
Als Mischer werden im Submillimeterbereich sowohl Schottky-Dioden als auch soge- 
nannte SIS 'O--Mischer eingesetzt. 
Schottky-Dioden-Mischer nutzen den Effekt einer nichtlinearen Strom-Spannungs 
Charakteristik an einem Metall-Halbleiter Ubergang, welche durch das Auftreten einer 
spannungsabhÃ¤ngige Potentialbarriere im Bereich der Halbleitergrenzschicht (zumeist 
Gallium-Assenid) hervorgerufen wird. Die Signaleinkopplung kann durch quasi- 
optische und Hohlleitertechniken erfolgen. FÅ¸ die quasi-optische Signaleinkopplung 
hat sich insbesondere die Langdrahtmtenne mit 90'-Winkelreflektor (.,Corner-Cube"- 
Mischer) durchgesetzt. Mischerkonstruktionen in Hohlleitertechnik konnten erst 
in jÃ¼ngste Zeit auch fÅ¸ den Einsatz im Terahertzbereich bei 2.5THz entwickelt 
werden [ASMOHR, 19951, da aufgrund der mit hÃ¶here Frequenzen abnehmenden 
Dimensionen der Hohlleiter enorme technische Konstruktionsprobleme bestehen. Die 
erreichbaren Mischerrauschtemperaturen nehmen mit der Frequenz von Ca. 200 K bei 
142 GHz [Klein, 19931 Ã¼be 2000 K bei 650 GHz [Nett, 19891 bis 15000 K bei 2.5 THz 
[Titz et al., 1995 (a)] stark zu. Mit Ausnahme des Wertes bei 2.5THz handelt es sich 
bei den hier beispielhaft aufgehhrten Doppelseitenbandrauschtemperaturen um Werte 
fÅ¸  auf die Temperatur flÃ¼ssige Stickstoffs (78 K) gekÃ¼hlt Mischer. Die benÃ¶tigte 
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Pumpleistungen der Schottky-Mischer liegen im Submillimeterbereich bei 0.1-1 mW. FÃ¼ 
eine detaillierte Beschreibung des Schottky-Mischer Prinzips sei [Nett, 19891 empfohlen. 
SIS-Mischer weisen heutzutage im Frequenzbereich bis 1000 GHz weitaus niedrigere 
Mischerrauschtemperaturen auf als Schottky-Dioden-Mischer (siehe auch Kapitel 4). 
Die stark nichtlineare Strom-Spannungs-Charakteristik beruht hier auf dem photonen- 
unterstÃ¼tzte Tunneleffekt von bei Anlegen einer Ã¤uÃŸer Spannung aus Cooper-Paaren 
freigesetzen Elektronen durch die Isolationsschicht eines SIS-Ubergangs. Ist die ange- 
legte Spannung kleiner als die EnergielÃ¼ck zwischen Leitungs- und Valenzband, so 
kann die noch fehlende Energie durch Absorption von Photonen eines elektromagneti- 
schen Strahlungsfeldes aufgebracht werden. Prinzipiell kÃ¶nne SIS-Mischer nur bis zu 
Frequenzen, die in etwa der EnergielÃ¼ck entsprechen (bis Ca. 1 THz) betrieben werden. 
Als supraleitendes Material werden z.B. Legierungen aus Blei, Wismut, Indium oder 
Niob verwendet. Die erforderlichen Pumpleistungen liegen im Submillimeterbereich 
nur bei einigen Mikrowatt, was die Anforderungen an den Lokaloszillator erheblich 
verringert. Ein Nachteil der SIS-Mischer-Technologie insbesondere hinsichtlich einer 
satellitengestÃ¼tzte Anwendung sind die fÅ¸  die Supraleitung erforderlichen niedrigen 
Betriebstemperaturen (< 10 K) und der damit verbundene ksyotechnische Aufwand 
[ Vowinkel} [ Wengler, 19921. 
Um das heruntergemischte Zwischenfrequenzsignal an die Mittenfrequenz, Bandbreite 
sowie den Eingangspegel der verwendeten Spektrometer anzupassen, ist eine hinseichen- 
de VerstÃ¤skun und BandpaÃŸfiltesun sowie oft eine weitere Mischerstufe notwendig. 
An die Zwischenfrequenzkomponenten werden jedoch aufgrund der sukzessive ab- 
nehmenden BeitrÃ¤g der Komponenten zur EmpfÃ¤ngerrauschtemperatu und auch wegen 
der niedrigeren Frequenz relativ geringe Anforderungen gestellt. Bei den VerstÃ¤skern 
Mischern, BandpaÃŸfilter und Isolatoren handelt es sich somit im allgemeinen um han- 
delsÃ¼blich elektronische Hochfrequenzbauteile. Lediglich der erste VerstÃ¤ske trÃ¤g noch 
kritisch zur EmpfÃ¤ngerrauschtemperatu bei. Im Gegensatz zu den sonst Ã¼bliche GaAs- 
FETl1-VerstÃ¤sker werden hierfÅ¸ oft sogenannte HEMT12-VerstÃ¤sker die bei der Tempe- 
ratur flÃ¼ssige Stickstoffs einen typischen Rauschbeitrag in der GrÃ¶ÃŸenordnu von etwa 
30 K (bei 10 GHz) aufweisen, eingesetzt [Estec, 19921. 
Verschiedene Spektrometertypen sind fÃ¼ die spektrale AuflÃ¶sun des Signals, d.h. die 
Umwandlung des breitbandigen, zeitabhÃ¤ngige Zwischenfrequenzsignals in das Lei- 
stungsspektsum, geeignet. 
Filterbankspektrometer decken das betrachtete Frequenzband durch eine Vielzahl von 
auf eine feste Mittenfrequenz abgestimmten BandpaÃŸfilte ab, wobei die Bandbreite der 
Filter die AuflÃ¶sun bestimmt. Das ZF-Signal wird durch Leistungsteiler auf die ver- 
schiedenen FilterkanÃ¤l aufgeteilt und muÃ ausreichend verstÃ¤sk werden, bevor es durch 
" Feld-Effekt-Transistor 
'2High-Electron-Mobility-Transistor 
Halbleiterdetektoren mit einer quadratischen Kennlinie delektiert werden kann. Filter- 
bankspektrometer besitzen aufgrund der Vielzahl von Bauteilen pro Kanal ein relativ ho- 
hes Gewicht und eine groÃŸ Leistungsaufnahrne. 
Beim Akusto-Optischen Spektrometer wird das Zwischenfrequenzsignal mittels eines 
piezoelektrischen Wandlers in eine Schallwelle in einem optisch transparenten Kristall 
2 .B.  Lithiumniobat LiNb03) umgewandelt, wodurch Ã¼be die Dichteschwankungen im 
Kristall und die damit verbundenen periodischen Ã„nderunge des Brechungsindex ein op- 
tisches Phasengitter entsteht. Bei Durchleuchtung des Kristalls mit monochromatischem 
Licht einer Laser-Diode senkrecht zur Ausbreitungsrichtung der Schallwelle kann bei 
nachfolgender Fokussiemng des erhaltenen Bragg'schen Beugungsmusters auf eine li- 
neare CCDn-Detektorzeile das Leistungsspektrum in Form von LichtintensitÃ¤te erhal- 
ten werden. Derzeit kÃ¶nne mit dieser Technik Bandbreiten von etwa 1.5 GHz bei einer 
effektiven AuflÃ¶sun um 1.5 MHz erzielt werden [Frerick, 19951 [Rosolen et al., 19941. 
Das Prinzip eines Chirp-Transform-Spektrometers beruht auf der Bildung des Misch- 
produkts des zu analysierenden Eingangssignals mit einem frequenzabhÃ¤ngige Impuls, 
dessen Frequenz linear mit der Zeit abfÃ¤llt dem sogenannten Cm. Ein dispersives 
akustisches OberflÃ¤chenfilte verursacht dann eine frequenzabhÃ¤ngig VerzÃ¶gerung so- 
daÂ die spektrale Leistung des Eingangssignals zeitlich aufgelÃ¶s vorliegt. Diese muÃ 
mit einem quadratischen Detektor abgetastet und digitalisiert werden. Chisp-Transform- 
Spektrometer erreichen derzeit maximale Bandbreiten von Ca. 200 MHz bei AuflÃ¶sunge 
von einigen hundert Kilohertz und sind deshalb insbesondere fÅ  ¸ schmalbandige, hoch- 
aufgelÃ¶st Messungen geeignet IHartogh, 19891. 
VollstÃ¤ndigkeitshalbe soll an dieser Stelle noch der sogenannte Autokorrelator erwÃ¤hn 
werden, bei dem durch Bildung der Autokoi-selationsfunktion der zeitabhÃ¤ngige Signal- 
Spannung und nachfolgender Fourieitransforrnation das Leistungsspektrum erhalten wird. 
Aufgiund des Problems der erforderlichen hohen Abtastfrequenzen sind mit digitalen Au- 
tokorrelatoren bei den derzeitigen Rechnerleistungen Bandbreiten von bis zu 100 MHz bei 
einer FrequenzauflÃ¶sun von ca. 50 KHz mÃ¶glic [Jbwinkel]. 
^Charge coupled device 

Fernerkundungssensoren nutzen die Kenntnis der Wechselwirkungsmechanismen der 
elektromagnetischer Strahlung mit dem atmosphÃ¤rische Gasgemisch zur Gewinnung 
von Information Ã¼be den Zustand der AtmosphÃ¤re Das Prinzip der Bestimmung der 
atmosphÃ¤rische Parameter - MischungsverhÃ¤ltniss der Spurengase, Druck und Tem- 
peratur - beruht auf dem Vergleich eines gemessenen Spektrums mit dem berechneten 
Spektrum eines Strahlungstransfermodells im entsprechenden Spektralbereich. Das Mo- 
dell muÃ hierzu alle fÅ  ¸die Entstehung des Spektrums relevanten physikalischen Prozes- 
se hinreichend gut beschreiben. Je nach Spektralbereich sind unterschiedliche Prozesse 
in der Natur von Bedeutung. Im Millimeter- und Submillimeterwellenbereich sind dies 
insbesondere Emission, Absorption sowie die druck- und temperaturabhÃ¤ngige Verbrei- 
terungsmechanismen der Spektrallinien. Streuung an MolekÃ¼le hingegen, ein im ultra- 
violetten und sichtbaren Bereich sehr wichtiger Effekt, kann vernachlÃ¤ssig werden. Eine 
ausfihsliche Beschreibung des im Rahmen dieser Arbeit eingesetzten Strahlungstrans- 
femodells fÅ  ¸den Millimeter- und Submillimeterwellenbereich ist z.B. in [Urban, 19931 
angegeben. ErgÃ¤nzungen insbesondere hinsichtlich der Behandlung der Kontinuumemis- 
sionen, sind in [BÃ¼hle t al., 19961 zu finden. In diesem Kapitel soll dennoch ein kurzer 
AbriÃ Ã¼be die fÃ¼ den Submillimeterwellenbereich relevanten physikalischen Prozesse 
nicht fehlen. 
Ziel des Inversionsmodells ist es, durch eine optimale Wahl der Eingangsparameter des 
Strahlungstransfermodells eine mÃ¶glichs gute Ubereinstimmung des gemessenen mit 
dem modellierten Spektrum zu erzielen. Die Anpassung der Parameter kann z.B. mit Hil- 
fe eines nichtlinearen Least-Squares-Verfahren erreicht werden. Aufgrund des oftmals 
begrenzten Informationsgehaltes einer Messung kann es jedoch notwendig sein, Zusatz- 

Um bei Kenntnis der druck- und temperaturabhÃ¤ngige Absosptionskoeffizienten eine 
Strahlungstransfer-sechnung durchzufÃ¼hren muÃ das Integral aus Gleichung (3.1) durch 
einen passenden numerischen Ausdruck ersetzt werden. FÃ¼ die Diskretisierung wird die 
AtmosphÃ¤s in eine ausreichend groÃŸ Anzahl sphÃ¤rische Schichten konstanter Tempe- 
ratur, also konstanter Quellfunktionen, unterteilt. Die verbleibenden Integrationen inner- 
halb der einzelnen Schichten uber die Absosptionkoeffizienten kÃ¶nne bei Verwendung 
eines geeigneten Intespolationsverfahrens leicht durch numerische Simpson-Integration 
berechnet werden. Eine ausfÃ¼hrlich Darstellung hierzu ist in [Urban, 19931 angegeben. 
Es sei angemerkt, daÂ die Strahlungstransfergleichung in dieser einfachen Form nur fÃ¼ 
den Fall nach oben schauender oder den Rand der Atmosphike abtastender Sensoren gÃ¼l 
tig ist. Instrumente hingegen, die in Nadir-Geometrie Messungen durchfÃ¼hren empfan- 
gen zusÃ¤tzlic BeitrÃ¤g aus allen Richtungen, die von der PlanetenoberflÃ¤ch in Richtung 
Sensor reflektiert werden. Ferner kann im Submillimeterwellenbereich Streuung an Aero- 
solen, Eiskristallen oder auch den WassertrÃ¶pfche der Wolken an Bedeutung gewinnen. 
Der EinfluÃ der Streuung an Cirruswolken im Submillimete~wellenbereich bei 642 GHz 
auf Limb-Sounder Messungen von Wasserdampf in der oberen TroposphÃ¤s wurde z.B. 
in [Bond, 19961 theoretisch untersucht. Cirren treten im Mittel nur bis in eine HÃ¶h von 
ca. 314 der TropopausenhÃ¶h auf. Nur in Ã¤quatoriale Breiten wurde eine EinschrÃ¤nkun 
des MeÃŸbereiche auf HÃ¶he oberhalb 12 km festgestellt, da aufgrund der hohen Ã¤quato 
rialen Tropopause Wolken im allgemeinen auch im HÃ¶henbereic zwischen 12 und 14 km 
auftreten. Die in der StratosphÃ¤s bis in eine HÃ¶h von Ca. 30 km vorkommenden PSC's 
(r5lOpm) und Sulfataerosole (r<0.5pm) sind von kleinerer Dimension1 als die Eisksi- 
stalle der troposphÃ¤sische Cirren (r< 1 mm). Der Effekt von Streuung kann daher in der 
StratosphÃ¤s als sehr klein angenommen werden und die GÃ¼ltigkei der Strahlungstrans- 
portgleichung in der hier verwendeten Form ist somit fÃ¼ den Bereich der AtmosphÃ¤s 
oberhalb der Tropopause gewÃ¤hsleistet 
3.1.2 Der Absorptionskoeffizient 
In diesem Abschnitt sollen die in den Absosptionskoeffizienten einflieÃŸende GrÃ¶ÃŸ in 
Anlehnung an die in [Urban, 19931 und [BÃ¼hle t al., 19961 angegebenen ausfÃ¼hrliche 
Beschreibungen zusammenfassend dargestellt werden. 
Durch den Absosptionskoeffizienten wird die Wechselwirkung der elektromagnetischen 
Strahlung mit den MolekÃ¼le des atmosphÃ¤sische Gasgemisches beschrieben. Der Ge- 
samtabsorptionskoeffizient h r  eine beliebige Frequenz v ist durch die Summe uber die 
Absosptionskoeffizienten aller EinzelÃ¼bergÃ¤n der MolekÃ¼l des Gasgemisches gege- 
' Die Wasser- oder Eisteilchen der atmosphÃ¤rische Wolken sind i.a. nicht rund, zudem ist die GrÃ¶ÃŸenverteilu der Teilchen sehr 
variabel. Die angegebenen Radien sollen hier nur eine Vorstellung Ã¼be die ungefahren effektiven Dimensionen der TrÃ¶pfche 
und Kristalle vermitteln. Eine zusammenfassende Klassifikation hinsichtlich der Form der Eiskristalle von Cirmswolken ist in 
[Bond, 19961 zu finden. 
KAPITEL 3. BESTIMMUNG VON SPURENGASPROFILEN 
ben, da die Wechselwirkungen zwischen den verschiedenen UbergÃ¤nge eines MolekÃ¼l 
i.a. vernachlÃ¤ssigba sind: 
(3.3) a(v. s) = Y^  a[v.vo, s) 
Alle Ãœber@g 
Die Absorptionskoeffizienten der EinzelÃ¼bergÃ¤n sind eine Funktion des Druckes und 
der Temperatur und proportional zur Teilchendichte N des absorbierenden oder emittie- 
renden Gases: 
Auf die drei GrÃ¶ÃŸ auf der rechten Seite der Gleichung, Teilchenzahldichte .V, Absorp- 
tionquerschnitt a und Linienformfaktor ,5" soll nun etwas ausfÃ¼hrliche ingegangen wer- 
den. 
Die Teilchenzahldichten N der absorbierenden bzw. emittierenden MolekÃ¼l kÃ¶nne 
mittels der Zustandsgleichung fÃ¼ ein ideales Gas (1.3) durch VolumenmischungsverhÃ¤lt 
nisse (VMR) ausgedrÃ¼ck werden, welche als das VerhÃ¤ltni zwischen dem Partialdruck 
Ppartta, des Spurengases und dem Gesamtdruck P definiert sind: 
n ist hier die Anzahl der MolekÃ¼l im Volumen V, kb die Boltzmannkonstante. 
Der druckunabhÃ¤ngig Absorptionsquerschnitt a(uo, T) beschreibt die LinienstÃ¤rke Er 
ist fÃ¼ viele ÃœbergÃ¤n und MolekÃ¼l bei einer festen Temperatur von T=300 K im JPL- 
Spektrallinienkatalog [Pickett et al., 19911 oder Ã¤hnliche Datenbanken tabelliert. Er be- 
schreibt die temperaturabhÃ¤ngige spektroskopischen Eigenschaften eines Uberganges 
und hÃ¤ng von den quantenmechanischen Parametern des MolekÃ¼ls wie z.B. dem Di- 
polmoment, dem Ubergangsmatrixelement (Ubergangswahrscheinlichkeit) und der Dif- 
ferenz der Besetzungszahlen der am Ãœbergan beteiligten ZustÃ¤nde ab. Eine detaillierte 
Beschreibung auch hinsichtlich der notwendigen Umrechnung auf die tatsÃ¤chlic in der 
AtmosphÃ¤r vorherrschenden Temperaturen ist wiederum in [Urban, 19931 zu finden. 
Linienverbreiterung 
Die druck- und temperaturabhÃ¤ngige Verbreiterungsmechanismen der Spektrallinie sind 
durch die Funktion S(v, vo, P. T) fÅ¸  die Linienform gegeben. Diese auf eins normierte 
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~ u n k t i o n ~  fÃ¼hr zu einer Verschmiemng des Absorptionskoeffizienten Ã¼be die Frequenz, 
WÃ¤hren die aufgrund der endlichen Wahrscheinlichkeit spontaner Emissionen auftre- 
tende natiirliche Linienbreite vemachlÃ¤ssigba klein (w 1 0 6  Hz) ist, stellen Druck- und 
Dopplerverbreiterung die dominanten Effekte dar, welche die Form der Spektrallinien 
bestimmen. 
Dopplerverbreiterung Die Geschwindigkeiten der MolekÃ¼l des atmosphÃ¤xische Ga- 
ses sind durch die temperaturabhÃ¤ngig Maxwel/'i'che Geschwindigkeitsvesteilung gege- 
ben: 
mit MolekÃ¼lmass m, Geschwindigkeit v und Temperatur T. 
Aufgrund der Bewegungskomponente der MolekÃ¼l in Beobachtungsrichtung vb tritt ei- 
ne Doppler-Frequenzverschiebung (U = vo(l  + :) , mit C: Lichtgeschwindigkeit) auf. 
Eingesetzt in (3.6) und nach Normierung kann eine gauÃŸfÃ¶rmi Funktion fÅ  ¸die Dopp- 
lerlinienform erhalten werden: 
mit der Dopplerhalbwertsbreite (HWHM)3 
Hierbei ist m die molare Masse in [kg]  und ArA die Avogadrozahl. Im Submillimeterwel- 
lenbereich wÃ¤chs die Dopplerhalbwertsbreite linear mit der Frequenz von 100 KHz auf 
einige Megahertz an. Dieser Sachverhalt wird auch in Abbildung 3.1 verdeutlicht. Unter- 
halb von 100 km ist sie dabei nahezu konstant Ã¼be die HÃ¶he da die Temperatur nur um 
einen Faktor von Ca. 1.5 variiert [KÃ¼nz & Langen, 199 11. 
Druckverbreiterung Der atmosphÃ¤sisch Druck beeinfluÃŸ die Breite der Spektrallini- 
en aufgrund der Wechselwirkungen zwischen den sich stoÃŸende MolekÃ¼len Eine von 
der relativen Position der MolekÃ¼l abhÃ¤ngig potentielle Energie muÃ somit zusÃ¤tzlic 
* f ~ ( u , u ~ , P . T ) d u  = 1 
HWHM: Half width at half maximum. 
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berÃ¼cksichtig werden. Betrachtet man ein MolekÃ¼ als einen harmonischen Oszillator, 
so wÃ¼rd ein StoÃ mit einem anderen MolekÃ¼ die Oszillation stÃ¶re und die Ampli- 
tude, Phase, Orientierung oder den Impuls des Oszillators verÃ¤ndern Unter Beachtung 
aller dieser Effekte leitete Ben Reuven eine sehr allgemeine Funktion fÃ¼ die Linienfonn 
her [ Waters, 19761. Mit der zusÃ¤tzliche Annahme, daÂ keine impulsumkehrenden StÃ¶Ã 
auftreten und alle Phasenwechsel gleichwahrscheinlich sind, kann hieraus die Linienfonn 
von [Van Vleck & Weisskop/, 19451 erhalten werden. Hierbei ist die Druckbreite l\vc ge- 
maJ3 Auc- = l/(27rtc) mit der StoÃŸfrequen verknÃ¼pft ic ist die mittlere Zeit zwischen 
zwei StÃ¶ÃŸe 
Im Millimeter- und Submillimeterwellenbereich kann die Van Vleck & Weisskopf- 
Linienform durch die Lorentz-Funktion approximiert werden4, welche die Fouriertrans- 
formierte eines harmonischen Oszillators bei einer StoÃŸwahrscheinlichkei von p = 
1 - exp (2) innerhalb eines Zeitintesvalls der Dauer Ai darstellt [Fulde, 19761: 
Die Druckverbreiterung ist in der Submillimeteswellenregion bis hinauf in die MesosphÃ¤ 
re der dominierende Linienverbreiterungsmechanismus. Die Druckbreite fdlt  dabei mit 
der HÃ¶h proportional zum Druck ausgehend von Ca. 2.5-103 MHz in BodenhÃ¶h ab. Je 
nach Frequenz wird oberhalb einer bestimmten HÃ¶h die Dopplerverbreitesung grÃ¶ÃŸ als 
die Druckverbreiterung, so daÂ dort nur weit auÂ§e an den LinienflÃ¼gel der Spektrallini- 
en die wesentlich langsamer abnehmende Lorentzlinienform noch eine Rolle spielt. 
Effektive Linienverbreiterung Abgesehen von der AbhÃ¤ngigkei der Druckverbreite- 
sung von der Relativgeschwindigkeit der MolekÃ¼l kÃ¶nne Druck- und Dopplerverbrei- 
tenmg als unabhÃ¤ngig Prozesse betrachtet werden. Das normierte Faltungsintegral der 
Doppler- und Lorentzfunktion fÅ¸hr dann auf die sogenannte Voigt-Linienfom 
mit \v = (U - uo). Im Submillimeteswellenbereichist diese Linienform in den Bereichen 
der AtmosphÃ¤s oberhalb von ca. 30 km bedeutend, wo das VerhÃ¤ltni der Druckbreite zur 
%ur im ,,Far-wing" Bereich gewinnt der zusÃ¤tzlich Term der \an Vleck & KeiÃŸkop Linienform an Bedeutung. 
Dopplerbreite 2 kleiner 30 ist [Fulde, 19761. FÃ¼ die praktische numerische Berech- 
nung wird die Voigt-Linienfoim durch eine Approximation z.B. nach [Drayson, 19761 
angenÃ¤hert Abbildung 3.1 veranschaulicht die Bedeutung der besprochenen Verbreite- 
rungsmechanismen im Submillimeterwellenbereich. 
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Abbildung3.l: Ã„nderun der Druck- und Dopplerlinienbreiten (HWHM) 
mit der HÃ¶h in der ErdatmosphÃ¤re 
Die Temperaturabhangigkeit der Druckverbreiterung ist durch die Temperatur- 
abhÃ¤ngigkei der bei den StÃ¶ÃŸ wirkenden intermolekularen KrÃ¤ft bestimmt. Im 
Millimeter- und Submillimeterwellengebiet werden die Linien schon bei relativ kleinen 
Energien (hv << kT) und damit relativ groÃŸe AbstÃ¤nde zwischen den kollidierenden 
MolekÃ¼le gestÃ¶rt Da demnach nicht die volle kinetische Energie (= kT)  beim StoÃ 
umgesetzt wird, kann der Linienverbreiterungsparameter nicht als unabhÃ¤ngi von der 
Temperatur angesehen werden. Eine intermolekulare Kraft, welche sich mit dem Abstand 
r gemÃ¤ r n  Ã¤ndert verursacht hierbei eine TemperaturabhÃ¤ngigkei der Linienbreite von 
A - T [FuIde, 19761. In der Praxis wird die AbhÃ¤ngigkei der Halbwertsbreite 
einer druckverbreiterten Spektrallinie von Druck und Temperatur durch folgende Glei- 
chung beschrieben: 
wobei Au?, der Wert von Avc bei T = T. und P = Po ist. X ist ein Wert zwi- 
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sehen 0.5 und 1.0. Die Linienverbreiterungsparameter AU?, und die Koeffizienten 
der TemperaturabhÃ¤ngigkei x mussen fÅ¸  jedes einzelne MolekÃ¼ und jede Spektral- 
linie theoretisch oder durch Labormessungen bestimmt werden. Im allgemeinen ist es 
ausreichend bei der Bestimmung von Au: und x nur StÃ¶Ã mit den Hauptbestandteilen 
der Atmosphke A"; und 0; zu betrachten. NÃ¤herungsweis gilt dann Au;(Nz + 0;) = 
0.79 A U ~ N ; )  + 0.21 A u ~ O ; )  fÃ¼ in der ErdatmosphÃ¤s vorherrschende DrÃ¼cke 
Kontinuum-Absorption 
Neben dem reinen Linienspektrum mussen, wie schon in Kapitel 1.1.3 erwÃ¤hnt auch kon- 
tinuierliche nichtresonante Absorptionen bei der Berechnung des Absosptionskoeffizien- 
ten besiicksichtigt werden. Ursache fÅ  ¸diese zusÃ¤tzliche Absorptionen kÃ¶nne z.B. die 
weit vom Linienzentrum nur sehr langsam abfallenden FlÃ¼ge weit entfernter Spektrallini- 
en sein. Ferner kÃ¶nne stoÃŸinduziert nichtresonante Absorptionen auftreten, wenn W&- 
rend der StÃ¶Ã mit anderen MolekÃ¼le die intermolekularen Potentiale und Wellenfunk- 
tionen gestÃ¶r werden. Im Submillimeterwellenbereich sind insbesondere ein zur Konzen- 
tration des Wasserdampfes proportionales Wasserdampfkontinuum sowie eine nichtreso- 
nante Stickstoffabsorption von Bedeutung. Im folgenden sollen kurz die verschiedenen 
KontinuumsbeitrÃ¤g zum Gesamtabsorptionskoeffizienten erlÃ¤uter werden. 
Wasserdampfkontinuum Im Rahmen einer ESTEC-Studie [Biihler et al., 19961 wur- 
den zwei Modelle zur Beschreibung des Wasserdampfkontinuums im Submillimeterwel- 
lenbereich fur geeignet befunden: 
Das sogenannte Liebe-Modell, welches als Standardmodell des Millimeterberei- 
ches angesehen werden darf und in seiner neuesten Fassung [Liebe, 19931 bis zu 
einer Frequenz von 800 GHz validiert ist. 
Das Modell von Clough, Kneizys und Davies, kurz CKD-Modell, ein Standardmo- 
dell fur die hÃ¶here Frequenzen des Infrarotbereichs [Clough et al., 19891. 
Liebe verwendet in seinem Modell die 34 stÃ¤skste Wasserdampflinien unterhalb 
1000 GHz und benutzt zur Berechnung des Linienspektrums die Van Vleck & WeiÃŸkopf 
Linienform (3.8), deren TemperaturabhÃ¤ngigkei bereits mit Gleichung (3.1 1) beschsie- 
ben ist. Im Falle von hohen WasserdampfpartialdrÃ¼cke mÃ¼sse allerdings auch HzO- 
H# StÃ¶Ã in Betracht gezogen werden, sodaÃ ein Kossektuitem hinsichtlich der Selbst- 
verbreiterung notwendig wird. Liebe's Liniendatenbank [Liebe, 19931 umfaÃŸ hierzu 6 
Parameter fÃ¼ jede der Wasserdampflinien: zwei Parameter fur die Linienstkke und de- 
ren TemperaturabhÃ¤ngigkeit die vier anderen beschreiben die Druck- und Selbstverbrei- 
terungshalbwertsbreite (Au:, bzw. CH,O Au:.) sowie deren TemperaturabhÃ¤ngigkeite 
(s-dry, X H , ~ ) .  Gleichung (3.1 1 )  wird im Falle von Wasserdampf zu: 
mit To=300 K und Po=lOOO hPa, Pdry + PiiyO = P. Liebe benutzte zunÃ¤chs einen ein- 
fachen empirischen Ansatz, um der zusÃ¤tzliche Kontinuumabsosption, die neben dem 
reinen Linienspektrum zu beobachten ist, Rechnung zu tragen. Da der Absoi-ptionskoef- 
fizient weit entfernt vom Linienzentrum (\v - uQ\ >> G) proportional zur Dmckbreite 
ist, sollte seine Druck- und TemperaturabhÃ¤ngigkei Ã¤hnlic Gleichung (3.12) sein. Ferner 
ist die einfachste mÃ¶glich FrequenzabhÃ¤ngigkei die aus der Rayleigh -Jeans Nkherung 
(2.7) fÅ  ¸niedrige Frequenzen folgende u2 AbhÃ¤ngigkeit 
Die Bestimmung der Parameter ( C k o = l  ,861. 10-8km-1hPa^GHz-2, â‚¬'eo=10. Ciry= 
0.0608- 10^km-1hPa-2GHz-2 und Xdry=4.5, [Buhler et al., 19961) seines Modells er- 
folgt durch einen Fit an gemessene Totalabsosptionsdaten. Um die offenbar zu niedrigen 
Absorptionen bei Frequenzen oberhalb 500 GHz besser zu modellieren, dient in der neue- 
steil Version des Liebe-Modells eine virtuelle Linie bei 1780 GHz zur Beschreibung der 
Linienspektren- und Kontinuumanteile aller Linien oberhalb 1000 GHz. Eine Extrapola- 
tion in diesen Bereich ist physikalisch somit nicht sinnvoll. Der Kontinuumanteil beim 
Liebe-Modell ist durch die Gesamtabsosption abzuglich dem Linienspektrum gegeben, 
hÃ¤ng also von der Wahl dieser Linien ab. 
Das CKD-Modell ist im Gegensatz zum Liebe Modell ein wirkliches, semiempirisches 
,,F%-wing"-Modell, welches das Wasserdampfkontinuum ausschlieÃŸlic durch die Antei- 
le weit entfernter Linien beschreibt. Als Linienfosm wird eine generalisierte Van Vleck 
& WeAkopf-Linienform verwendet, mit der zunÃ¤chs iÃ¼ alle Linien das Linienspektrum 
vom Kontinuumspektmm innerhalb einer Bandbreite von 5 25 c m l  (w 750 GHz) um 
die jeweilige Linienmitte getrennt wird. Die FrequenzabhÃ¤ngigkei des Kontinuumterms 
wird dann durch eine einmalige explizite Berechnung unter BerÃ¼cksichtigun aller Was- 
serdampflinien erhalten, sodaÂ bei Verwendung des Modells nur hinsichtlich Druck und 
Temperatur extrapoliert werden muÃŸ Weiterhin wird eine empirische Linienforrnkorrek- 
turfunktion eingefÅ¸hrt die es erlaubt, das resultierende Spektrum durch Variation des 
Kontinuumanteils an gemessene Daten frequenzabhÃ¤ngi anzupassen. Clough, Kneizys 
und Davies nehmen weiter an, daÂ die Druck- und TemperaturabhÃ¤ngigkei gleich der des 
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einfachen empirischen Modells aus Gleichung (3.13) ist. Ihr Ergebnis sei an dieser Stelle 
in einer dem Liebe-Modell Ã¤hnliche Parametrisierung angegeben [Buhler et al., 19961: 
Die Koeffizienten resultieren letztlich aus einem Fit an die experimentellen Daten von 
[Burch, 19681. Sie sind von [Clough et al., 19891 bei nur zwei verschiedenen Temperatu- 
ren angegeben und mÃ¼sse logarithmisch interpoliert werden, was eine HauptschwÃ¤ch 
des Modells darstellt [Buhler et al., 19961. 
Ein Vergleich beider Modelle mit experimentellen Daten ergibt jeweils eine gute Uber- 
einstimmung im Millimeterwellenbereich. Im Bereich 300 GHz bis 800 GHz stimmt das 
Liebe-Modell gut mit den Daten von [Furashov et al., 19891 Ã¼berein die fÃ¼ den Fit der 
Parameter verwendet wurden. Das CKD-Modell wurde in diesem Bereich an Daten von 
[Burch, 19681 angepaÃŸt Die FrequenzabhÃ¤ngigkei des CKD-Modells ist hier grÃ¶ÃŸ als 
die des v2-Teims der Liebe Formulierung. Beide Modelle stimmen mit atmosphÃ¤sische 
Messungen des ASUR Instruments bei 649.5 GHz innerhalb der Unsicherheiten der Mes- 
sung Ã¼berei ([Biihler et al., 19961, im Anhang). Da das Liebe-Modell weniger rechen- 
zeitaufwendig ist, soll es in diesem Frequenzbereich fÃ¼ die Strahlungstransferrechnun- 
gen eingesetzt werden. Oberhalb 1000 GHz jedoch verliert es seine GÃ¼ltigkeit Somit ist 
dort die Verwendung des CKD-Modells zwingend, selbst wenn hier keine experimen- 
tellen Vergleichsdaten vorliegen. Da das CKD-Modell unterhalb 1 THz sowie oberhalb 
10 THz validiert und desweiteren konsistent mit der Theorie formuliert ist, stellt es die 
zur Zeit beste Approximation fÅ  ¸den Submillimeterwellenbereich zwischen 1 und 3 THz 
dar. Der Fehler des Modells sollte nicht wesentlich grÃ¶ÃŸ als die fÃ¼ Parametrisiemngen 
dieser Art Ã¼bliche 20 % sein IBiihler et al., 19961. 
Stickstoffkontinuum Molekule wie N2 (oder auch COz) besitzen keine permanenten 
Dipolmomente und aufgrunddessen kein Rotationsspektrum im Millimeter- und Submil- 
limeterwellenbereich. Ihre elektrischen Quadropolmomente kÃ¶nne jedoch wahrend der 
StÃ¶Ã untereinander Dipolmomente in den PartnermolekÃ¼le induzieren. Die Linienbreite 
der induzierten Resonanzen hÃ¤ng nun von der Dauer der StÃ¶Ã und nicht mehr- von der 
mittleren Zeit zwischen den StÃ¶ÃŸ ab. Sie ist somit nicht von der Teilchenzahldichte des 
Gases abhÃ¤ngi und bewegt sich in der GrÃ¶ÃŸenordnu 300 GHz und mehr. 
Die Anzahl der ZweierstÃ¶Ã pro Zeiteinheit ist gleich der halben Anzahl der MolekÃ¼l 
im betrachteten Volumen geteilt durch die mittlere freie WeglÃ¤nge welche wiederum um- 
gekehrt proportional zur Teilchendichte der MolekÅ¸l ist. Die stoÃŸinduziert Absorption 
ist daher proportional zum Quadrat der Teilchendichte fÅ¸ gleiche Molekule. Nimmt man 
die FrequenzabhÃ¤ngigkei im Millimeterbereich wieder proportional v2 wie beim Was- 
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serdarnpf an, so gelangt man nach [Liebe, 19931 zu folgendem empirischen Ausdruck fÃ¼ 
die stoÃŸinduziert Stickstoffabsorption: 
mit C,r,r2 = 0.963- 10-13 km-1hPaÃ¤2GHz-2 X,v2=3.5. Der zusÃ¤tzlich frequenzabhÃ¤ngi 
ge Korrekturterm wird von [Liebe, 19931 eingefÃ¼hrt um einer LherschÃ¤tzun des N2- 
Kontinuums bei den hÃ¶here Frequenzen des Submillimeterwellenbereichs entgegenzu- 
wirken. 
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Abbildung3.2: Oben: Modellrechnung fÃ¼ den Submillimeterwellenbereich fÃ¼ zwei 
verschiedene HÃ¶he (0 km, 12 km) eines unter einem Zenitwinkel von 78' beob- 
achtenden Sensors. ZusÃ¤tzlic zum Linienspektrum der MolekÃ¼l Og, Oz und Ha0 
ist das nichtresonante Kontinuum (CKD-Modell fÃ¼ H 2 0  + Liebe-N2) berÃ¼cksichtigt 
Zum Vergleich ist in der unteren Grafik das Wasserdampf- und Stickstoffspektrurn 
aufgetragen. 
Im Submillimeterwellenbereich kÃ¶nne entsprechend [BÅ¸hle et al., 19961 die Anteile 
der nichtresonanten CO2-Absorption aufgrund der geringen COz Konzentration gegen- 
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Ã¼be der Nz-Absorption vollstÃ¤ndi vernachlÃ¤ssig werden. Ferner spielt ein nichtreso- 
nantes Oz-Kontinuum, welches als Teil eines Spin-Rotationsspektrums im Miksowellen- 
bereich auftritt, bei Frequenzen grÃ¶ÃŸ als 300 GHz in der ErdatmosphÃ¤s keine Rolle 
[Rosenlo-anz, 19931. 
AbschlieÃŸen sind in Abbildung 3.2 mit dem in diesem Abschnitt beschriebenen Mo- 
dell durchgefÃ¼hrt Strahlungstranspo~trechnungen fÃ¼ den Submillimeterwellenbereich 
dargestellt. Die Rechnungen wurden fÃ¼ zwei verschiedene HÃ¶he (0 km, 12 km) eines 
unter einem Zenitwinkel von 78' beobachtenden Sensors durchgefÃ¼hst ZusÃ¤tzlic zum 
Linienspektrum der wichtigsten MolekÃ¼l Os, Oz und HzO wurde das nichtresonante 
Kontinuum (CKD-Modell fÃ¼ HzO + Liebe-Nz) besÃ¼cksichtigt Im optisch dichten Fall 
(0 km) miÃŸ der Sensor nur die spektrale Strahlungsleistung seiner unmittelbaren Umge- 
bung, die Atmosphge wird sozusagen zu einem SchwarzkÃ¶rper bei Umgebungstempera- 
tur und das Spektrum fÃ¤ll wie die Planckfunktion entsprechend Gleichung (2.8) langsam 
mit der Frequenz ab. Um Messungen der Emissionslinien durchfÅ¸hre zu kÃ¶nnen ist 
ein Submillimeterwellen-Sensor daher auf einen hochfliegenden TrÃ¤ge angewiesen. Die 
hohe OpazitÃ¤ der TroposphÃ¤s im Submillimeterwellenbereich ist dem dort hohen Was- 
serdampfgehalt zuzuordnen. In der unteren Grafik von Abbildung 3.2 ist zum Vergleich 
das reine Wasserdampf- und Stickstoffspektrum aufgetragen, wobei ersteres mit steigen- 
der Frequenz im Submillimeterwellenbereich zunimmt und somit Messungen bei hÃ¶here 
Frequenzen erschwert. 
3.1.3 Validierung des Strahlungstransportmodells 
Das zuvor beschriebene, am Institut fÃ¼ Umweltphysik der UniversitÃ¤ Bremen ent- 
wickelte Strahlungstransportmodell wurde im Rahmen verschiedener Studien auf seine 
FunktionstÃ¼chtigkei hin Ãœberpsiif und nahm dabei erfolgreich an Vergleichen mit einer 
Vielzahl anderer Modelle teil. 
a Hierbei ging es zum einen um die Validation des Modells bei gegebenen spek- 
troskopischen Modellparametem, MischungsverhÃ¤ltnisse der Spurengase sowie 
Druck- und Temperatusprofilen, d.h. um eine ÃœberprÃ¼fu der Berechnung der 
Absosptionskoeffizienten in verschiedenen Spektralbereichen des Millimeter- und 
Submillimeterwellengebiets. 
e Im zweiten Schritt erfolgte eine Validierung der Strahlungstransferrechnung bei 
vorgegebenen Absosptionskoeffizienten fÃ¼ verschiedene Beobachtungsgeometri- 
en. 
FÃ¼ diese Arbeit sei insbesondere auf die neben anderen Linien im Submillimeterwel- 
lenbereich bis 1 THz durchgehhrte Validierung des Modells anhand einer Ozonlinie bei 
647.8 GHz hingewiesen [Dicken, 19951. FÃ¼ die Berechnung des Strahlungstransports 
wurde hierbei die Beobachtungsgeometrie eines satellitengestÃ¼tzten den Rand der 
AtmosphÃ¤s abtastenden Sensors zugrundegelegt. Resultate der Validierung der Strah- 
lungstransportrechnung fÃ¼ die Geometrie boden- oder flugzeuggestÃ¼tzte EmpfÃ¤nge 
sind in [Pefer, 1 9941 zu finden. 
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Abbildung 3.3: Vergleich des in dieser Arbeit verwendeten Strahlungstransfermodells mit ei- 
ner Modellrechnung des ,,Line-by-Line" Modells FASCODE-2 [C lo~ghe t  d., 19861 fÃ¼ den 
Frequenzbereich 2500-2540GHz. Die Positionen der einzelnen Spektrallinien sind unter- 
halb des Spektrums bei Verwendung einer zur LinienstÃ¤rk proportionalen SchriftgrÃ¶Ã 
angedeutet. 
Oberhalb 1 THz wurde im Rahmen dieser Arbeit ein einzelner Vergleich mit einem gÃ¤ngi 
gen ,,Line-by-Line" Modell (FASCODE-2, [Clough e f  al., 19861) bei einer Frequenz von 
2.5 THz durchgefÃ¼hrt Zugrundegelegt wurde dabei ein Szenario mit Standardprofilen fÃ¼ 
den Sommer in mittleren Breiten. Zudem wurde die Geometrie eines flugzeuggestÃ¼tzte 
Sensors bei 11 km FlughÃ¶h bei einem Beobachtungszenitwinkel von 60' simuliert. Das 
Ergebnis beider Modelle ist in Abbildung 3.3 dargestellt. Das IUP-Modell berechnet eine 
um etwa 5 K hÃ¶her ,,Baseline" bei Verwendung des CKD-Modells fÃ¼ das Wasserdampf- 
kontinuum. Die Pasametsisienmg von Liebe fÅ  ¸die nichtresonante Stickstoffabsorption, 
welche allerdings in diesem Frequenzbereich von FASCODE 2 nicht besÃ¼cksichtig wird, 
verursacht einen zusÃ¤tzliche Beitrag von etwa 15 K. 
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3.2 Inversion der Strahlungstransfergleichung 
Nachdem im vorherigen Kapitel das ,,VorwÃ¤stsmodell fÅ¸  den Submillimeterwellenbe- 
reich skizziert wurde, erfolgt nun eine Darstellung des zur Bestimmung der atmosphÃ¤ 
rischen Parameter aus den druckverbreiterten Emissionslinien notwendigen ,,Inversions- 
modells". 
3.2.1 Problemstellung 
Das VorwÃ¤rtsmodel beschreibt den allgemeinen Zusammenhang zwischen meÃŸbare und 
nicht-meÃŸbare GrÃ¶ÃŸ (Daten und Modellparametem) und die damit verbundenen Unsi- 
cherheiten. Geht man davon aus, daÂ die Physik des Modells hinreichend gut bekannt ist, 
sind alle Unsicherheiten auf die in das Modell einflieÃŸende Parameter zurÅ¸ckzufÅ¸hre 
Das Modell lÃ¤Ã sich dann ganz allgemein als Funktion der gesuchten Parameter X sowie 
der nur mit einer endlichen Genauigkeit bekannten Modellparameter b, z.B. spektrosko- 
pische Parameter, Druck- und Temperaturprofile, darstellen: 
SchÃ¤tzwert sollen dabei zur besseren Unterscheidung von ,,wahren" GrÃ¶ÃŸ mit einem" 
markiert werden. Im Experiment werden dann Informationen Ã¼be die meÃŸbare GrÃ¶ÃŸ 
gesammelt: 
der Vektor y steht hier fÅ¸  die Messung, 9 fÅ¸  das Modell, welches aus x und b berechnet 
wird. 
Das Inversionsmodell dient zur Bestimmung von SchÃ¤tzwerte 5i fÅ  ¸die gesuchten Para- 
meter X aus den mit einem Fehler eÃ gemessenen GrÃ¶ÃŸ y und den gegebenen Modell- 
Parametern b: 
Weiterhin kann man davon ausgehen, daÂ die gesuchten Parameter nicht vÃ¶lli unbe- 
kannt sind, sondern schon gewisse Informationen Ã¼be sie existieren. Viele GrÃ¶ÃŸ sind 
2.B. schon von ihrer Definition her positiv (absolute Temperatur, Konzentrationen). In 
der AtmosphÃ¤xenfernerkundun kann diese .,A priorp-Information z.B. klimatologischen 
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AtmosphÃ¤senmodelle entnommen werden. In Gleichung (3.16) wird diese nur im Inver- 
sionsmodell auftauchende zusÃ¤tzlich Information durch ein C reprÃ¤sentiert 
Das Inversionsmodell soll nun folgendes leisten: 
1. Optimale Anpassung des gegebenen VorwÃ¤stsmodell an die fehlerbehaftete Mes- 
sung hinsichtlich eines noch zu definierenden, sinnvollen Anpassungsksiteriums un- 
ter BesÃ¼cksichtigun der schon Ã¼be die zu bestimmenden Parameter vorhandenen 
, A  prioriU-Information. 
2. Bestimmung des Fehlers der geschÃ¤tzte Parameter X aufgrund der Unsicherheiten 
der Messung y sowie der gegebenen Modellparameter b. 
3. BerÃ¼cksichtigun von NichtlinearitÃ¤te des VorwÃ¤stsmodell (Strahlungstransfer- 
gleichung) durch ein geeignetes iteratives Verfahren. 
3.2.2 Das Inversionmodell 
Eine allgemeine Formulierung des inversen Problems als Grundlage fus alle Inversions- 
verfahren, die ,,A priori"-Werte E r  die Stabilisierung des schlecht gestellten Problems 
verwenden, ist z.B. in [Wohlgemuth, 19971 zu finden. Von der Informationstheorie aus- 
gehend wird dort das Wissen Ã¼be die physikalischen GrÃ¶ÃŸ (Messung y, Parameter 
X, Modellparameter b) allgemein durch Wahsscheinlic&eitsdichtefunktionen charakteri- 
siert, mithilfe derer jedem mÃ¶gliche Wertebereich dieser GrÃ¶ÃŸ eine bestimmte Wahr- 
scheinlichkeit zugeordnet werden kann. 
Eine relativ einfache Form des inversen Problems lÃ¤Ã sich mit der Annahme, daÂ sowohl 
die MessgrÃ¶ÃŸe die Modellparameter des VorwÃ¤stsmodelles als auch die gesuchten und 
a priori in das Inversionsmodell einflieÃŸende Parameter gauÃŸverteil sind, ableiten. Man 
erhÃ¤l fÃ¼ die Wahsscheinlichkeitsdichte der Parameter folgenden Ausdruck: 
(3.17) 1 c(x) = const . exp 
~(x)) 
mit 
Dabei bedeutet die Inverse einer quadratischen, nicht-singulÃ¤se Matrix sowie die 
transponierte einer rechteckigen Matrix (hier eines Vektors). Die Zielfunktion Z(x) be- 
steht aus zwei Termen, die jeweils Summen aus Abstandsquadraten darstellen, wobei die 
KAPITEL 3. BESTIMMUNG VON SPURENGASPROFILEN 
Kovarianzoperatoren Sy und S z  fÃ¼ die Kovasianzmatrizen der Messung y und des ,,A 
prioriC'-Vektors xo stehen. Sie bewirken somit eine Wichtung zwischen Messung und 
.,A prioriL'-Information umgekehrt proportional zur GrÃ¶Ã der Fehlerkovasianzen. Ge- 
hen die Parameter nur linear in das VorwÃ¤stsmodel ein, so gilt F(x. b) = Kib) Â X. 
Die Suche nach dem Maximum der WahrscheinlichkeitsdichtefÅ¸ nktio a(\) ist gleichbe- 
deutend mit der Bestimmung des Minimums der Zielfunktion Z(x). Diese Minimierung 
einer Summe von Abstandsquadraten als Kriterium fÃ¼ die Anpassung eines Modells an 
einen Datensatz wird im allgemeinen als ,,Least-Squares" Verfahren bezeichnet. In der 
Fernerkundung ist das ,,Least-Squares" Verfahren, welches zusÃ¤tzlic wohlgewichtete ,,A 
priori"-Information Ã¼be die Parameter besÃ¼cksichtigt als ,,Optimal-Estimation" Metho- 
de (OEM) nach [Rodgers, 19761 bekannt. Das Optimal-Estimation Verfahren soll fÃ¼ die 
Inversionen der in dieser Arbeit dargestellten Messungen eingesetzt werden. Der inter- 
essierte Leser sei an dieser Stelle auf die Untersuchung weiterer Verfahren zur Bestim- 
mung von Spurengasprofilen aus Submillimeterwellen-Emissionsspektren in den Arbei- 
ten von [Wohlgemuth, 19971 und [Wehr, 19961 hingewiesen, bei denen andere Annahmen 
Ã¼be die Wahrscheinlichkeitsdichtefunktionen (Minimierung der AbstandsbetrÃ¤ge so- 
wie verschiedene Regularisieiungsmethoden (Singul&wertzerlegung, Tikhonov-Phillips- 
Regularisiemng) zugrundegelegt wurden 
3 Die Optimal-Estimation 
Das Minimum der Zielfunktion Z(x) aus Gleichung 3.18 kann algebraisch bestimmt wer- 
den (z.B. [Tarantola]). Im linearen Fall erhÃ¤l man als optimalen SchÃ¤tzwer k im Sinne 
der OEM fÃ¼ den Vektor der wahren Parameter X den folgenden Ausdruck: 
wobei die Kovarianzmatrix fÅ¸  die LÃ¶sun durch S? gegeben ist. Das VorwÃ¤rtsmodel y 
wird hier durch die Matrix der Gewichtshnktionen Kib) reprÃ¤sentiert 
Gehen die Parameter X nur schwach nichtlinear in das VorwÃ¤stsmodel ein, so kann dieses 
um einen Entwicklungspunkt xÃ linearisiert werden und man erhÃ¤l bei VernachlÃ¤ssigun 
hÃ¶here Ordnungen der Taylor-Reihe 
mit den Komponenten der Jacobimatrix J r  gegeben durch die partiellen Ableitungen 
3.2. INVERSION DER S T M H L m G S T U N S F E R G L E I C m G  
des Vo~wÃ¤~-tsmodell nach den Parametern am Lineasisiemngspunkt xn: 
Die Jacobimatrix Jzn ist demnach eine Matrix ,,differentielles" Gewichtsfunktionen, die 
im Gegensatz m K die Gewichtshnktionen fÃ¼ die Ã„ndemnge 49 des VonvÃ¤rtsmo 
dells bei Vasiation der gesuchten Parameter X enthÃ¤lt Mit diesem einfachen Ansatz kann 
gern83 [Rodgers, 19761 ein iteratives Invessionsvesfahsen abgeleitet wesden, welches an- 
stelle der Absolutwerte der Pasameter die Abweichung vom Lineasisiesungspunkt xn im 
Sinne der OEM schÃ¤tzt Dieses Verfahsen wird in der Literatur auch als Newton-Iteration 
bezeichnet und die Gleichung fÃ¼ die iterative OEM lautet in Anlehnung an Gleichung 
(3.19): 
Jzn stellt hier die hsjede Itesationjeweils am Lineasisiemngspunkt xn berechnete Jacobi- 
Matrix der Ableitungen nach den Pasametem das, S Z n  ist die Kovasianmatrix der LÃ¶sun 
des n-ten Iteration. Die LÃ¶sun des (n+l)-ten Iteration ist dusch xn+l = xn + Axn gege- 
ben. Stastvektor fÃ¼ das iterative Verfduen kann z.B. der ,,A priosi"-Vektor (xn=0 = XO) 
sein. Ein geeignetes Abb~uchksiterium kann Ã¼be die Ã„nderun der Zielfunktion (3.18) 
(Untesschseiten eines bestimmten Westes) definiest wesden. 
Als nÃ¤chste soll nun der Fehler des LÃ¶sun etwas genaues betrachtet werden. 
3.2.4 Fehleranalyse 
Man entwickle das VoswÃ¤stsmodel = F(x; b) lineas um einen Referenzpunkt (xn; bn) 
und erhalte 
mit dem MeÃŸfehle tY. Die Modellpasameter b werden fix die Fehlesanalyse ganz analog 
wie die gesuchten Pasameter X behandelt. y stellt somit das VoswÃ¤stsmodel bezÃ¼glic des 
,,wahsen" Parameter X und b das und ist demmfolge das Ã„quivalen zu einer Messung Y. 
Man kann zeigen, daÃ Einsetzen von (3.22) in (3.21) und Substraktion von (X - xn) auf 
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beiden Seiten des Gleichung zu folgendem Ausdruck ftis die interessierende Differenz 
zwischen dem geschÃ¤tzte Vektor knt (des n-ten Itesation) und den ,,wahsen6' Parametern 
X fÃ¼hrt 
Hierbei ist die Beitragsfunktionenmatrix Dy,,, deren Spalten fÃ¼ jeden MeÃŸwes yi den 
Beitsag zum LÃ¶sungsvekto beschseiben, h s  die n-te Itesation dusch 
gegeben. Des erste Tenn in Gleichung (3.23) steht fix die Auswiskung des MeÃŸfehles cv 
auf das Invessionsergebnis. Die Fehleskovarianmatsix des Spektsums Sv liefert dann ZLX 
Kovarianmatrix des Invessionsesgebnisses den Beitrag: 
Diese Matsix wisd als MeJfehlerbvarianzmatrix bezeichnet. Im zweiten Tenn wisd die 
dusch 
definierte Auj4Ã¶sungsmatrix eingefÃ¼hrt Sie ist im allgemeinen ungleich der Einheitsma- 
tsix I und beschreibt die GlÃ¤ttm des investierten Parameter xn gegenÃ¼be den wahsen 
Parametern X dusch das Invessionsmodell. Die GlÃ¤ttungsfehlerlwvarianzmatri ist dusch 
gegeben [Rodgers, 19901. Dieser Fehler wisd im Englischen auch als ,,Null-Space Essor" 
bezeichnet, des den mÃ¶gliche Schwankungsbereich der wahsen Pasametes X, die auf- 
gsund der GlÃ¤ttun nicht vom Inversionsverfahsen gesehen werden kÃ¶nnen beschseibt. 
Die Summe beides zuvor benannter Fehlerkovasianzen ergibt den totalen statistischen 
Fehler, reprÃ¤sentier dusch dessen Kovarianmatsix Sen. 
'Diese Matrix wird hÃ¤ufi (in Englisch) als *,Avemg~ng kerne1 matrix" bezeichnet 
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Betrachtet man in Gleichung (3.23) nur den zweiten Tesm und stellt etwas um, so gilt fÃ¼ 
den Vektor des geschÃ¤tzte Parameter xn+l :
Diese Dasstellung von xn+l als Lineaskombination von X und xo gewichtet mit An bzw. 
(I - An) verdeutlicht die MÃ¶glichkei eines Quantifizierung des EinfluÃŸe der Messung 
bzw. der a psiori vorhandenen Infosmation auf die LÃ¶sun durch die AuflÃ¶sungsmatsix 
Des letzte Tesm in Gleichung (3.23) beschseibt die Auswiskungen der systematischen 
Fehies des Modellpasametes b des VoswÃ¤stsmodells die dusch die Kovarianzmatrix Sb,, 
spezifiziest werden, auf das Ergebnis. Die hieraus resultierende Fehle~kovxianzmatsix ist 
dusch 
gegeben. Des Gesamtfehles des Inversion ergibt sich abschlieÃŸen aus der Summe aller 
betrachteten Fehler. 
Wenn auch die der OEM-Methode zugrundegelegten Annahmen Ã¼be die statistische Na- 
txs des Pasametes, MeÃŸfehle und Modellpxametes oft nur nÃ¤herungsweis gegeben sind, 
so stellt die hier dasgestellte ausfÃ¼hslich Fehlesbehandlung dennoch einen gewissen Vos- 
teil des ,,Optimal-Estimation" Methode gegenÃ¼be anderen Verfahsen, welche auf des An- 
nahme anderes, nicht-gauÃŸ'sche Wahsscheaic&eitsdichteh&tionen basieren, das. 
In der Felnerkundung der Atmosphke ist die Messung y im allgemeinen dusch ein oder 
mehsese spektral aufgelÃ¶ste vessauschte Spektren gegeben. Die gesuchten Pasameter X 
sind z.B. die MischungsverhÃ¤ltniss eines oder mehseser Spurengase bei verschiedenen 
HÃ¶henstÃ¼tzstelle Femes mÃ¼sse hÃ¤ufi weitere unbekannte Pasameter bestimmt wes- 
den, z.B. ein Spektrumoffset oder eine Unsicherheit in der Frequenz des Messung. FÃ¼ 
alle Pasameter kann die jeweils vorhandene ,,A priori"-Information gewichtet mit ihses 
jeweiligen Unsicherheit eingebracht werden. Ergebnis des OEM ist dann eine SchÃ¤tzun 
des HÃ¶henpsofil des Spusengase sowie weiteres (instrumentelles) Pasameter. Die Fehler 
des el-mittelten HÃ¶henpsofil kann in die zuvor besprochenen Anteile zerlegt werden. Aus 
der AuflÃ¶sungsmatsi kann bei Venvendung eines geeigneten Ksiteriums die HÃ¶henauflÃ 
sung des Spusengasprofils esmittelt werden. Femes kann hieraus das VerhÃ¤ltni zwischen 
dem EinfluÃ des ,,A psiosi"-Profils und dem des Messung auf das ermittelte Profil abge- 
schÃ¤tz werden. 
Nachdem nun die Dasstellung des Stsahlungstransfe~modells sowie des ftis die Bestim- 
mung des atmosphkischen Pasametes eingesetzten Invessionsvesfahsen abgeschlossen ist, 
kann in den folgenden Kapiteln eine Beschseibung des im Rahmen dieser Asbeit dusch- 







Seit dem EASOE1-Winter 1991192 wird das SUMAS (Submillimeter Atmospheric 
Sounder) Experiment vom Institut fur Umweltphysik der UniversitÃ¤ Bremen auf dem 
Forschungsflugzeug FALCON der Deutschen Forschungsanstalt fur Luft und Raum- 
fahrt (DLR) eingesetzt, um chemische ProzeÃŸ in der StratosphÃ¤s zu erkunden. Das 
SUMAS ist ein passiver Submillimeterwellen-Heterodynempfhger im Frequenzbe- 
reich 625-650 GHz, in dem zahlreiche gut meÃŸbar Spektrallinien verschiedener fÅ  ¸
die Ozonchemie wichtiger Spurengase wie C10, HC1, NzO und Ozon zu finden sind 
[Crewell et al., 19941 [Crewell et al., 19951 [Wehr et al., 19951. 
FÃ¼ die SESAME2-Kampagne 199411995 wurde die Empfindlichkeit des Empf4nger- 
teils des Experiments in einer Zusammenarbeit mit SRON3-Groningen durch Verwen- 
dung eines mit flÃ¼ssige Helium gekÃ¼hlte SIS4-Detektors anstelle der zuvor als Mi- 
scherelement verwendeten konventionellen Schottky-Diode grundlegend verbessert und 
zudem die Eignung dieser Technologie fÅ¸  den flugzeuggestÃ¼tzte Einsatz erstmals de- 
monstriert [Mees et al., 19951. Mit den hierdurch erzielten um den Faktor 4-5 niedrigeren 
Einseitenband-Rauschtemperaturen von weniger als 1000 K konnte die notwendige MeÃŸ 
zeit fÅ¸  die einzelnen Molekule um einen Faktor 16-25 verkÃ¼sz und somit die rÃ¤umlich 
AuflÃ¶sun des fortan SUMASIASUR (Airborne Submillimeter SIS Radiometer) genann- 
ten Instruments entlang der Flugbahn erheblich verbessert werden, so daÂ die Messung 
aller Molekule wÃ¤hren eines einzelnen Fluges mÃ¶glic wurde. Durch den Einsatz eines 
breitbandigen, hochauflÃ¶sende Akusto-Optischen Spektrometers und einer Erweiterung 
des Spektralbereiches auf 624-632 GHz im unteren sowie 646-654 GHz im oberen Sei- 
tenband wurde zudem die Voraussetzung zur Detektion weiterer MolekÅ¸l mit zum Teil 
European Arctic Stratospheric Owne Experiment 
Second European Stratospheric Arctic and Midlatitude Experiment 
' Space Research Organization of the Netherlands 
Superconductor-~nsulator-Superconductor 
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sehr schwachen Emissionslinien wie z.B. HO2 oder Br0  geschaffen. Hierdurch wurde 
auch die Messung einer zweiten, durch Ãœberlappun anderer Linien weniger gestÃ¶rte 
N20-Linie ermÃ¶glicht 
MeÃŸflÃ¼ mit dem SUMASIASUR-Experiment wurden im Rahmen der europÃ¤ische 
SESAME-Kampagne im FsÃ¼hjah 1994 und 1995 (Phase I + 111) sowie im FrÅ¸hjah der 
Jahre 1996 und 1997 durchgefiihst (siehe Kapitel 6). 
Abbildung4.1: Modellrechnung fÃ¼ den SUMASIASUR-Spektralbereich zwischen 620 und 
655 GHz fÃ¼ einen Beobachtungszenitwinkel von 78O bei 12 km FlughÃ¶he Das Spektrum 
wird durch zahlreiche OzonÃ¼bergÃ¤n dominiert. Die Positionen der zahlreichen Spektral- 
linien in diesem Frequenzbereich sind unterhalb des Spektrums bei Verwendung einer zur 
LinienstÃ¤rk proportionalen SchriftgrÃ¶Ã angedeutet. 
4.1 Aufbau des SUMASIASUR-Experiments 
Das SUMASIASUR-Heterodyn-System stÃ¼tz sich auf den Einsatz hochentwickel- 
ter SIS5-Dioden als Detektionselemente, welche mittels eines frequenzstabilisierten 
FestkÃ¶rper-Lokaloszillator gepumpt werden. Ein geeigneter quasi-optischer Aufbau 
dient zur Einkopplung sowohl des Atrnosphken- als auch des Lokaloszillatorsignales. Die 
gemessenen Emissionslinien werden mithilfe mehrerer Spektrometer, eines Filterbank- 
Spektrometers (FB), eines Akusto-Optischen Spektsometers (AOS) sowie eines Chirp- 
Transform Spektrometers (CTS) analysiert. FÅ  ¸ die Expesimentsteuerung und Datenauf- 
' Supraleiter-Isolator-Supraleiter 
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zeichnung dient ein VME-Bus Computer unter einem UNIX Betriebssystem. 
Bedingt durch die hohe Absorption des Wasserdampfes im Submillimeterwellenbereich 
werden atmosphÃ¤sisch Messungen von Bord des Forschungsflugzeugs FALCON der 
Deutschen Forschungsanstalt fur Luft- und Raumfahrt (DLR) bei einer FlughÃ¶h ober- 
halb der TroposphÃ¤s von ca. 11 km durchgefÃ¼hrt Die Meogeometrie ist hierbei durch 
eine Beobachtung der AtmosphÃ¤s orthogonal zur Flugrichtung bei einem Zenitwinkel 
von 78' und einer asymptotischen Strahlaufweitung von 1.3' (FWHIVI)~ gegeben. 
mq-]+m 
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Abbildung4.2: Aufbau des SUMAS/ASUR-Experiments mit ASUR-Frontend und SUMAS-- 
Backend inklusive der verwendeten ESAIESTEC-Spektrometer. 
4.1.1 Der ASUR-EmpfÃ¤nge 
Detektor SIS-Dioden bieten heutzutage eine weitaus hÃ¶her Empfindlichkeit und 
grÃ¶ÃŸe Bandbreite als andere nichtlineare Mischerelemente im Frequenzbereich bis 
800 GHz. 
Die fÃ¼ den ASUR SIS-Hohleitermischer verwendeten Nb/A120s/Nb-Tunneldioden be- 
stehen typischerweise aus einer Supraleiter-Isolator-Supraleiter Schichtung der FlÃ¤ch 
1 ,um2 bei 1-2 nm Dicke der Barriere. Sie werden von SRON-Groningen mit einem spe- 
ziellen Verfahren (SNOEP7, [Dierichs et al., 19931) auf 2" Quartz-Schichten hergestellt. 
Der Quartz-Chip mit dem SIS-Sandwich liegt quer Ã¼be dem 100 X 1.50 Hohleiter. 
SIS-Hohleitermischer wurden von SRON zunÃ¤chs fÃ¼ niedrigere Frequenzen und mit 
demzufolge grÃ¶ÃŸer Abmessungen entwickelt, spÃ¤te jedoch aufgrund der Fortschritte 
in der feinmechanischen Herstellungstechnik auch in skalierten Version fÃ¼ 500 GHz und 
750 GHz. Diese Mischer bestehen aus einem Block mit integriertem Horn und Einzel- 
kurzschluÃŸschieber und zeichnen sich durch eine gute, annÃ¤hern gauÃŸfÃ¶rmi Strahl- 
Full width at half power maximum 
'Selective niobium over eich process 
' Single-Backshort-Tuner 
KAPITEL 4. 624-654 GHz: DAS SUMAS/ASUR-INSTRUMENT 
charakteristik aus. Eingebettet in ein ,,On-Chip"Anpassungs- und Transfoimationsnetz- 
werk aus supraleitenden Niob-Microstrips kann die Diodenimpedanz an die Hohleiterim- 
pedanz mittels des KurzschluÃŸschieber je nach AusfÅ¸hrun des Anpassungsnetzwerkes 
Ã¼be den gesamten Frequenzbereich des Hohlleiters angepaÃŸ werden. Der beim ASUR 
verwendete SIS-Hohlleitei-mischer kann daher in einem relativ breiten Bereich von etwa 
6 10-760 GHz betrieben werden. Ein supraleitender Magnet aus Niob-Titan Draht sorgt 
zudem fÃ¼ eine UnterdsÃ¼ckun von Cooper-Paar-TunnelstrÃ¶me (Josephson-StrÃ¶men) 
welche bei SIS-Mischern im Submillimeterwellenbereich zusÃ¤tzlich RauschbeitrÃ¤g lie- 
fern kÃ¶nne [ Wengler, 19921. [Mees et al., 19941 [Mees et al., 19951. 
Kryotechnik Die hÃ¶her Empfindlichkeit gegenÃ¼be konventionellen Schottky-Dioden 
kommt einher mit dem Nachteil der erforderlichen niedrigen Betriebstemperaturen von 
etwa 4.2 K (L4He) und dem damit verbundenen ksyotechnischen Aufwand. 
Aufgrund der ErschÃ¼tterunge und Vibrationen, die wÃ¤hsen Start, Flug und Landung des 
Forschungsflugzeuges auftreten, ist fÃ¼ das ASUR-Kryosystem zudem eine hohe mecha- 
nische StabilitÃ¤ gefordert. Auch muÃ die Standzeit des Dewass fÅ¸ die etwa 4-5 stÃ¼ndig 
MeÃŸdaue ausreichen. Hierzu wurde von SRON-Groningen ein kommerziell erhÃ¤ltliche 
3 1-(L4He)-Dewar mit einer 8" Grundplatte der Firma Infrared Physics (USA) als Basis 
fÃ¼ das ASUR-Kryosystem ausgewÃ¤hlt Dieser Dewar enthÃ¤l einen weiteren 3 1-Tank fÃ¼ 
flÃ¼ssige Stickstoff und zwei Strahlungsschilde bei 77 K und 4 K um den WÃ¤tmeflu in 
das Helium-Bad zu vermindern. Das Vakuumfenster des Dewass besteht aus Mylasfolie 
der Dicke 200 um. ZusÃ¤tzlic wird eine 1 1Opm dicke SiOz-Platte bei 77 K als Strahlungs- 
schild im Signalweg verwendet. An der RÃ¼ckseit des Dewars wird durch eine Ã–ffnun 
die Mechanik fÅ¸  den KurzschluÃŸschiebe des Hohlleitermischers nach auÃŸe gefuhrt. 
Da die Empfindlichkeit des Detektors mit niedrigeren Temperaturen und somit geringeren 
DrÃ¼cke des Heliumgases Ã¼be der FlÃ¼ssigkei zunimmt, wird wahrend der Messungen ei- 
ne 2-stufige Membranpumpe eingesetzt, mit der ein Druck von 100- l 10 hPa entsprechend 
einer Temperatur des Heliumbades von etwa 2.5 K erreicht werden kann. Das Heliumgas 
wird Ã¼be in Dachventil des Forschungsflugzeuges nach auÃŸe abgepumpt. Um das Ein- 
dringen und Einfrieren von Wasser und Luft in der dÃ¼nne RÃ¶hr Ã¼be dem Heliumtank 
bei steigendem AuÃŸendruc wÃ¤hsen der Landungsphase oder bei unerwartetem Aus- 
fall der Pumpe zu verhindern, wurde ein Sicherheitssystem bestehend aus zwei parallel 
arbeitenden Ãœberdruckventile mit unterschiedlichen ~ffnun~sdsiicken realisiert. Dieses 
System wurde von SRON-Groningen im Labor durch die Simulation plÃ¶tzliche Druck- 
anstiege getestet. Dennoch kam es wÃ¤hsen der MeÃŸkampagne nach den Landungen 
vereinzelt zu Vereisungen der HeliumbadrÃ¶hr und dem damit verbundenen Druckanstieg 
des verdampfenden Heliums im Tank. In allen FÃ¤lle konnte der in der RÃ¶hr festsitzende 
Eisklumpen jedoch problemlos manuell gelÃ¶s werden. Ursache fÃ¼ diese VorfÃ¤ll waren 
wahrscheinlich fehlerhafte Vakuum-Dichtungen oder Verbindungen [Mees et al., 19941. 
Durch eine verbesserte Vakuumtechnik konnte dieses Problem 1997 schlieÃŸlic befriedi- 
gend gelÃ¶s werden. 
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Lokaloszillator Der den Frequenzbereich des Radiometers bestimmende Lokaloszilla- 
tor besteht aus einem im Frequenzbereich 106-1 07 GHz arbeitenden InP-Gunn-Oszillator 
mit nachfolgendem Schottky-Dioden-Verdoppler und -Verdreifacher. Mittels einer akti- 
ven PLL9-Schaltung, welche die Frequenz des Gunnoszillators kontinuierlich mit der ei- 
ner hochstabilen, bei niedrigerer Frequenz schwingenden Referenzquelle abgleicht, wird 
eine FrequenzstabilitÃ¤ von Av/v < 1 - 1 0 7  erreicht. Durch Verstimmen des Gunn- und 
des Referenzoszillators kann eine Abstimmung des Lokaloszillators etwa im Bereich 
636-642 GHz erfolgen. Da ein SIS-Mischer im Gegensatz zum vormals verwendeten 
Schottky-Dioden-Mischer nur mit einer geringen Lokaloszillatorleistung gepumpt wird, 
ist die Leistung des Lokaloszillators relativ unkritisch und der tatsÃ¤chlich Frequenzbe- 
reich des ASUR-EmpfÃ¤nger etwas grÃ¶ÃŸe FÅ  ¸ die Messung von Spektrallinien auÃŸer 
halb dieses Bereiches muÃ zudem aufgrund der Breitbandigkeit des SIS-Mischers nur 
der Lokaloszillator ausgetauscht werden, was 1994 mit der Messung einer ClO-Linie bei 
686 GHz demonstriert wurde [de Valk et al., 19971. 
Kalibration Ein durch einen computergesteuerten Schrittmotor drehbarer Spiegel wird 
fÅ  ¸ die periodische Einkopplung des AtmosphÃ¤sensignal sowie der Strahlung zweier 
Eichlasten in den Empf&gereingang verwendet. Die Temperaturen der beiden Eichlasten 
bestehend aus Absorbermaterial bei Raumtemperatur und bei der Temperatur flÃ¼ssige 
Stickstoffs werden mittels PT- 100 Sensoren stÃ¤ndi Ãœberwacht WÃ¤hsen des MeÃŸbetrieb 
werden AtmosphÃ¤sen und SchwaszkÃ¶rperstrahlun abwechselnd beobachtet. Nach jeder 
zweiten AtmosphÃ¤senbeobachtun steht somit jeweils eine Messung der sogenannten kal- 
ten oder warmen Last fÅ  ¸die spÃ¤ter Kalibration der Rohdaten zur VerfÃ¼gung Die Atmo- 
sphÃ¤senmessunge werden jeweils mit den benachbarten Referenzmessungen kalibriert, 
sodaÃ jede Referenzmessung zur Kalibration zweier AtmosphÃ¤senmessunge dientL0. Da 
fÅ¸  die Integrationszeit pro Spiegelstellung beim ASUR-Instrument 2 s gewahlt wurden, 
ergibt sich theoretisch alle 4 s, unter BesÃ¼cksichtigun der in der Praxis auftretenden Tot- 
zeiten fÅ¸  Spiegelpositionierung und Spektrometerauslesen allerdings nur Ca. alle 6-7 s 
eine kalibrierte AtmosphÃ¤sentemperatur 
FÅ¸ die Kalibration der relativ schwachen Spektrallinievon C10 wurde im Rahmen dieser 
Arbeit ein von [Crewell, 19931 entwickeltes glÃ¤ttende Kalibrationsverfahren eingesetzt, 
welches zeitlich entferntere Referenzmessungen gewichtet mit einbezieht und Baseline- 
Effekte aufgrund von VerstÃ¤skerdrifte unterdrÃ¼ckt 
Quasi-Optische Signaleinkopplung Die thermisch emittierte AtmosphÃ¤senstrahlun 
gelangt durch ein Fenster aus hochdichtem Polyethylen in das bedruckte Innere des For- 
schungsflugzeuges und wird dort mittels des drehbaren Spiegels der Kalibrationseinheit 
Phase-lock-loop 
l 0  Die Grenzempfindlichkeitdes ASUR-Empfingers ergibt sich gemal3 [Crewell, 19931 Kir dieses Kalibrationsschema als die in Glei- 
chung (2.10) angegebene Grenzempfindlichkeit eines ,,Total-Power"-Empfingers multipliziert mit dem Faktor \h. 
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SIS-Mischer optimalen Pegel abgeschwÃ¤ch werden. Ein elliptischer Spiegel und eine zu- 
sÃ¤tzlich Polyethylenlinse innerhalb des Dewass dienen zur Fokussierung des kombinier- 
ten Strahls durch das Mylasfenster des Dewass auf das Horn des SIS-Hohlleiterrnischers, 
wo das Signal auf eine Zwischenfrequenz umgesetzt wird. Ein zusÃ¤tzliche Drahtgitter 
vor dem Mischerblock dient als Polarisationsfilter fÃ¼ den Kreuzpolarisationsanteil des 
Signals, der auf einen Absorber bei 4 K umgelenkt wird. 
Zwischenfrequenzkette Der SIS-Mischer ist Ã¼be in kommerziell erhÃ¤ltiche Bauteil 
zur Einspeisung der Dioden Bias-SpannungL1 und einen Isolator mit dem ersten HEMT12- 
VerstÃ¤rke der Zwischenfrequenzkette verbunden. Dieser erste VerstÃ¤rke befindet sich 
ebenfalls innerhalb des Dewass und wird bei der Temperatur flÃ¼ssige Heliums betrie- 
ben. Das mittels eines ,,Semi-Rigid-Hochfrequenzkabels aus dem Dewar herausgefÃ¼hrt 
heruntergemischte Signal wird weiter verstÃ¤sk und durch einen BandpaÃŸfilte auf eine 
Bandbreite von 1 1.08Â±0.6 GHz beschrankt. Eine zweite Mischerstufe mit anschlieÃŸen 
der VerstÃ¤skun und BandpaÃŸfilterun sorgt schlieÃŸlic fÃ¼ eine Umsetzung auf den Aus- 
gangsfrequenzbereich des ASUR-Empf4ngerteils von 3.7Â±0.6 GHz bei einer Ausgangs- 
leistung von ca. 0 dBm. Die GesamtverstÃ¤rkun des ASUR-EmpfÃ¤nger belÃ¤uf sich ins- 
gesamt auf etwa 90 dB. Ein Blockdiagramm des ASUR-EmpfÃ¤nger ist in Abbildung 4.3 
dargestellt. 
FÃ¼ die MeÃŸkampagn im FrÃ¼hjah 1997 wurde die Bandbreite der ersten ZF auf 
1 1.4Â± GHz erweitert um ein schnelleres Umschalten zwischen den Spektrallinien von 
C10, HC1, O3 und NzO durch Verstimmung eines anstelle des Festfrequenzoszilla- 
tors als zweiten Lokaloszillator eingesetzten Synthesizers zu ermÃ¶gliche (siehe auch 
[Bremer, 19971). Bis einschlieÃŸlic 1996 muÃŸt die Frequenzumschaltung durch eine 
Feinabstimmung des mechanisch relativ empfindlichen Gunnoszillators und der PLL er- 
folgen. Durch die Erweiterung der zweiten ZF auf eine Bandbreite von 3.7Â 1 GHz wurde 
der EmpfÃ¤nge schlieÃŸlic 1997 auch an die grÃ¶ÃŸ zur VerfÃ¼gun stehende Spektrome- 
terbandbreite angepai3t. Eine Auflistung der fÃ¼ die Messungen verwendeten Frequenzen 
ist in A. l angegeben. 
4.1.2 Das SUMAS-Backend: 
Spektralanalyse und Experimentsteuerung 
Das heruntergemischte Zwischenfrequenzsignal am EmpfÃ¤ngerausgan muÃ spektral auf- 
gelÃ¶st delektiert, integriert und schlieÃŸlic gespeichert werden. Das SUMAS-Backend 
beherbergt die hierzu verwendeten Spektrometer sowie die Experimentsteuerung inklusi- 
ve der Datenaufnahme (siehe Abbildung 4.2). Seit Januar 1995 werden zur Spektralana- 
'',,Bias-tee" 
l2  High-Electron-Mobility-Transistor 
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lyse parallel drei verschiedene Spektrometertypen eingesetzt. Hierbei handelt es sich um 
zwei im Rahmen einer ESA/ESTEC13 ,,Limbsounder Breadboarding" Studie entwickel- 
te Spektrometer, ein Akusto-Optisches- und ein Chisp-Transform-Spektrometer, welche 
hinsichtlich ihrer Eingangsfrequenz, Bandbreite und Ausleseelektronik an das SUMAS-- 
Backend angepaÃŸ wurden. Zudem wurde am Institut fÃ¼ Umweltphysik der Uni Bremen 
- ebenfalls im Rahmen dieser Arbeit - speziell ftis das SUMAS-Backend ein Filterbmk- 
spektrometer konstruiert und gebaut. Um das Ausgangssignal des ASUR-Empfiinger-- 
Frontends an die Mittenfrequenz, Bandbreite sowie den Eingangspegel der verschiedenen 
Spektrometer anzupassen ist mit Ausnahme des Filterbank-Spektrometers jeweils eine 
weitere Mischerstufe mit anschlieÃŸende VerstÃ¤skun und BandpaÃŸfilterun notwendig. 
Ein Blockschaltbild dieses fÃ¼ die Adaption der verschiedenen Spektrometer entwickel- 
ten Zwischenfrequenzmoduls ist in Abbildung 4.4 dargestellt. 
L0 5.05 GHz (tunable) 
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Abbildung 4.4: Blockschaltbild des Zwischenfrequenzmoduls zur Anpassung des EmpfÃ¤ng 
er-Ausgangssignals an die Spektrometer des SUMAS-Backend. 
Filterbank-Spektrometer Die im Rahmen dieser Arbeit am Institut fÅ¸  Umweltphysik 
entwickelte Filterbank mit 1.2 GHz Bandbreite besteht aus insgesamt 28 KanÃ¤len wobei 
zehn 8 MHz KanÃ¤l in der Filterbankmitte von jeweils vier 40 MHz und fÅ n¸ 80 MHz 
KanÃ¤le an jeder Seite gefolgt werden. Hierdurch ist ein KompromiÃ zwischen ausrei- 
chend hohes AuflÃ¶sun in der Linienmitte und groÃŸe Bandbreite gewÃ¤hsleistet Eine aus- 
fÃ¼hrlich Beschreibung des Filterbankdesigns ist in A.3 zu finden. 
' '  European Space Agency 1 European Space Technology Center 
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Akusto-Optisches-Spektrometer Ab der SESAME-Kampagne im FrÅ¸hjah 1995 wur- 
de ein im Rahmen einer ESNESTEC ,,Limbsounder Breadboasding" Studie vom Obser- 
vatoire de Pasis-Meudon neu entwickeltes breitbandiges Akusto-Optisches-Spektrometer 
[Rosolen et al., 19941 fÃ¼ die SUMASiASUR-Messungen eingesetzt . Dieses Spektro- 
meter deckt die volle Bandbreite des ASUR-EmpfÃ¤nger bei einer effektiven AuflÃ¶ 
sung besser als 1.5 MHz ab. Das Eingangssignal wird zunÃ¤chs im AOS internen Zwi- 
schenfrequenzprozessor weiter verstiixkt, um den fÃ¼ die Braggzelle notwendigen Pe- 
gel zu erreichen. Ein programmierbarer AbschwÃ¤che steht hierbei zur Anpassung der 
ZF-Eingangsleistung zur VerfÃ¼gung Ein Kammgenerator ermÃ¶glich die Einspeisung ei- 
nes definierten Signals zur Frequenzeichung des CCD-Detektors. Der Akusto-Optische- 
Prozessor des Spektrometers basiert auf einer Limos-Braggzelle, einem leistungsstabi- 
lisierten FestkÃ¶rper-Diodenlase sowie einem linearen CCD-Detektor mit 1728 nutzbaren 
KanÃ¤le der Breite 0.89 MHz. Eine aktive Temperaturstabilisiesung erfolgt elektronisch 
geregelt fÃ¼ den Akusto-Optischen-Prozessor und die Laser-Diode. Das getaktete Aus- 
lesen der CCD-Pixel durch die AOS interne CCD-Elektronik-Einheit resultiert schlieÃŸ 
lich in einem Strom von analogen elektrischen Spannungen, dem sogenannten Video- 
Ausgangsignal des Spektrometers, welches zyklisch an einen externen Analog-Digital- 
Wandler Ã¼bergebe wird. 
Chirp-Transform-Spektrometer ZusÃ¤tzlic zu den beiden breitbandigen Spektrome- 
tern wurde 1995 und 1996 ein ebenfalls im Rahmen der ESNESTEC-Studie von der 
Deutschen Aerospace (DASA) entwickeltes Chirp-Transform-Spektrometer mit einer ho- 
hen AuflÃ¶sun von 0.278 MHz und einer schmaleren Bandbreite von 180 MHz einge- 
setzt. Durch den Einsatz eines verstimmbaren Synthesizers als Lokaloszillator der letz- 
ten Zwischenfrequenz-Mischerstufe (siehe 4.4) konnte dieses Spektrometer innerhalb des 
SUMASIASUR-Bandpasses auch auf eine Spektrallinie auÃŸerhal der BandpaÃŸmitt ab- 
gestimmt werden und war somit eine sinnvolle ErgÃ¤nzun zum nur in der Mitte gut auflÃ¶ 
senden Filterbank-Spektrometer. Trotz der im allgemeinen sehr guten Ãœbereinstimmun 
mit den beiden anderen Spektrometern wurden die Daten des CTS im Rahmen dieser Ar- 
beit aufgrund der geringeren Bandbreite nicht fÅ¸  die Bestimmung von Spurengasprofilen 
verwendet. Das CTS sei daher an dieser Stelle nur der VollstÃ¤ndigkei halber erwÃ¤hnt 
Computer System Die Experimentsteueiung und das periodische Auslesen der Spek- 
trometer wird von einem VME-Bus-Computer unter einem Unix-Betriebssystem durch- 
gefÃ¼hrt Ein PC dient als System-Konsole fÃ¼ die Programmierung und als ,,Quick-1ook"- 
Terminal wahrend der Messungen. Aktuelle Flugdaten wie z.B. FlughÃ¶he geographi- 
sche Position, AuÃŸentemperatu und Rollwinkel werden permanent vom Bordcomputer 
des Forschungsflugzeuges FALCON abgefragt und mit den spektralen Daten sowie zu- 
sÃ¤tzliche ,,Housekeeping"-Daten des Experiments auf Magnetband aufgezeichnet. Die 
Rollwinkeldaten werden wkhsend der Messung fÃ¼ die Berechnung des MeÃŸzenitwin 
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Usable bandwidth 1 1532.4MHz (eh. 17-1744) 1 178MHz (eh. 3-640) 1 1200MHz 1 
Rcadout channels 
Center freauencv 
Resolution (-3 dB) 1 1.26 MHz 1 0.278MHz 1 8140180MHz 1 
ESTEC-AOS 
1728 (1754 total) 
2332.478MHz Cch. 864) 
Bandwidth (-3 dB) 1 1400 MHz (1650-3050 MHz) 1 1 1200MHz 
Frequaicy linearity 1 < Â l MHz (after cubic fit) 1 < 5% 1 - 1 
Passband riccle 1 3 dB 
Input noise level 1 -10 - -30 dBm I -10 - -25 dBm 1 -4--14dBm 
Lin. clwiamic range E10dB 
ESTEC-CTS 
638 (640 total) 
1350.0MHz 
< Â ± l d  1 < 3 d B  




Allan variance 1 100s 1 > 180s 1 -  1 
Integration time 1 typically 20 ins 
T stabilization 1 Â± 'C (10-30Â°C 1 1 - 1 
Readout data rate 
Comb generator 1 I00 MHz spacing - 
Input attenuator 1 0- 15 dB (1 dB stms) - 
Outuut 1 analog samoled video 1 carallel 16 bit 1 28 analog eh. 
min. 500 ms 
Tabelle 4.1: Spezifikationen der im SUMAS-Backend eingesetzten Spektrometer im Ver- 
gleich gemÃ¤ [Rosolet~ et al.,  19941 (AOS), [DASA. 19941 (CTS) sowie eigenen Messungen 
bezÃ¼glic der IUP-Filterbank. 
- 
9ps/pixel(110 kHz) 
kels besÃ¼cksichtigt Zur Ansteuenmg und Auslesung der Spektrometer werden geeignete 
VME-Bus Preprozessorkarten verwendet, die auch eine Vorintegration der Spektrometer- 
daten bereits wÃ¤hsen der Messung erlauben. 
< 1 MHz (ext. clocked) 
41.3  Einbau in das Forschungsflugzeug 
Das SUMASIASUR-Experiment teilt sich auf drei von der DLR-Flugabteilung in Ober- 
pfaffenhofen bereitgestellte Standard-Flugzeugracks auf, dem sogenannten Frontend- 
Rack mit dem ASUR-Empfhger, dem Backend-Rack mit Experiment-Computersystem 
und Filterbank-Spektrometer, sowie dem Utility-Rack, in dem die beiden anderen Spek- 
trometer sowie GerÃ¤t fÃ¼ Systemoptimierung und Tests untergebracht sind. Jedes Rack 
wiegt komplett bestÃ¼ck etwa 100 kg. Der Einbauplan in die FALCON ist in Abbildung 
4.5 dargestellt. 
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Spectrum-Aralyzer  
DOOR / \ ' \ tALCON u t i l i t ~ - R a c k  ÃŸordcompu  Frontend-Rock 
HDPE-WINDOW 
Abbildung4.5: Einbauplan des SUMASIASUR-Experiments in die FALCON. Das hier noch 
dargestellte Rack fÃ¼ die BordrneÃŸanlag der FALCON wurde nach der MeÃŸkampagn im 
FrÃ¼hjah 1995 durch eine kleinere Einheit ersetzt. 
4.2 Kalibrations- und Systemmessungen 
FÃ¼ die GewÃ¤hrleistun einer einwandfreien Funktion des SUMASIASUR-Systems wÃ¤h 
rend der MeÃŸflÃ¼ wurden jeweils im Vorfeld der Kampagnen eine Reihe von Systemtests 
und Kalibrationsmessungen durchgefÅ¸hrt Hierzu zahlen insbesondere 
eine Justage der quasi-optischen Komponenten, 
0 die Kalibration des Seitenbandfilters, 
eine Optimierung der Stehwellenunterdruckung, 
Allan-Varianz StabilitÃ¤tsmessunge fÃ¼ das Gesamtsystem. 
FÃ¼ die Justage der quasi-optischen Komponenten werden zunÃ¤chs die Gitter der 
Martin-Puplett-Interferometer durch Folien ersetzt um mittels des sichtbaren Strahls ei- 
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nes in den EmpfÃ¤ngereingan eingespeisten Helium-Neon-Lasers eine geometrische Vor- 
Justierung durchzufuhren. AnschlieÃŸen kann eine Optimierung der StrahlfÃ¼hrun z.B. 
durch die Einspeisung eines externen Submillimeterwellensignals oder durch Optimie- 
rung des Y-Faktors erreicht werden. Ein externes Signal wird z.B. durch eine hÃ¶her Har- 
monische eines durch einen Synthesizer bei Frequenzen um ca. 10 GHz angesteuerten 
Schottky-Dioden Mischers realisiert. FÃ¼ die Y-Faktor Optimierung wird in der Praxis 
das Signal der kalten Kalibrationslast mittels eines Choppers periodisch moduliert und 
die Differenz der entsprechenden durch einen schnellen Detektor gleichgerichteten Zwi- 
schenfrequenzsignale durch einen Lock-In VerstÃ¤rke verstÃ¤rk und angezeigt. FÃ¼ eine 
ausfÃ¼hrlicher Beschreibung sei auf [Mellmann, 19961 verwiesen. 
Nach erfolgter Justage der Optik mÃ¼sse fÅ  ¸jede spÃ¤ter MeÃŸfrequen die optimalen Ein- 
stellungen des als Einseitenbandfilter betriebenen Martin-Puplett-Interferometers be- 
stimmt und vermessen werden. Hierzu wird wieder am EmpfÃ¤ngereingan ein exter- 
nes Signal eingespeist und zunÃ¤chs mithilfe eines ZF-Spektrumanalysators die optima- 
le WeglÃ¤ngendifferen fÃ¼ maximale Transmission des Signalbandes bei grÃ¶ÃŸtmÃ¶glic 
UnterdsÃ¼ckun des Spiegelbandes bestimmt. AnschlieÃŸen kann durch Verstimmen des 
die Schottky-Diode ansteuernden Synthesizers eine frequenzabhÃ¤ngig Messung Ã¼be 
die Bandbreite der spÃ¤tere Messung vorgenommen werden. Diese Methode ist z.B. in 
[Crewell & Nett, 19921, [Crewell, 19931 oder [Mellmann, 19961 ausfuhrlich dargestellt. 
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Abbildung4.6: Messungen der UnterdrÃ¼ckun des Spiegelseitenbandes (durchgezogen) 
und des Signalbandes (gepunktet) fÃ¼ die wichtigsten MeÃŸfrequenze des SUMASIASUR- 
Radiometers im Vorfeld der MeÃŸkampagn 1996. Oben links: CI0 (vo=649.448GHz), unten 
links: NsO (vo=652.833GHz), oben rechts: HCI (~,,=625.9175GHz), unten rechts: theore- 
tisch f Ã ¼  ein ideales Martin-Puplett-Interferometer zu erwartende Werte, 
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Abbildung 4.6 zeigt die im Vorfeld der 96er-Kampagne durchgefÃ¼hrte Messungen der 
Seitenbandtransmission und -unterdrÃ¼ckun fÃ¼ die wichtigsten MeÃŸfrequenzen sowie 
die theoretisch nach [Martin & Puplett, 19691 zu erwartenden Werte. Wichtigste Ursa- 
chen fÃ¼ die Abweichungen der Messungen von der Theorie sind zum einen die bei den 
verschiedenen Frequenzen erzielten Leistungen des eingespeisten Signals von lediglich 
etwa 25 dB Ã¼be dem Rauschen. Die Messung grÃ¶ÃŸer UnterdrÅ¸ckunge war somit nicht 
mÃ¶glich Andererseits wurden Verluste der als Strahlteiler verwendeten Gitter aus Wolf- 
ramdsaht von ca. 4% festgestellt, welche unter anderem auf Festigungsprobleme bei der 
Herstellung der Gitter zusÃ¼ckzufÃ¼hs sind (DrahtabstÃ¤nde und ebenfalls zu einer Ver- 
schlechterung der Interferometereigenschaften fÃ¼hren Letztendlich sind die bei den Mes- 
sungen festgestellten UnterdrÅ¸ckunge von mehr als 20 dB Ã¼be die gesamte Bandbreite 
ausreichend, da zusÃ¤tzlic noch eine UnterdsÃ¼ckun des Spiegelbandes von etwa 10 dB 
durch den fÃ¼ das jeweilige Signalband optimierten SIS-Mischer addiert werden muÃŸ 
Da die Linienamplitude im Spiegelband maximal etwa 200 K betragen kann ist somit 
schlimmstenfalls mit einer Linienamplitude aus dem Spiegelseitenband kleiner als 0.2 K 
zu rechnen. 
FÅ  ¸ die spÃ¤ter Inversion einer spektral aufgelÃ¶ste Messung ist die UnterdrÃ¼ckun 
von Stehwellen, welche aufgrund von Reflektionen innerhalb des Systems auftreten und 
nur zum Teil durch die Radiometerkalibration eliminiert werden kÃ¶nnen von groÃŸe Be- 
deutung. Hierzu wurden mit Hilfe des ,,Quick-1ook"-Systems systematische Messungen 
vorgenommen und ein optimaler Arbeitspunkt des WeglÃ¤ngenmodulator bestimmt. Dar- 
Ã¼berhinau bewirken die wÃ¤hsen des MeÃŸbetrieb im Forschungsflugzeug auftretenden 
Vibrationen eine zusÃ¤tzlich hochfrequente Modulation der WeglÃ¤nge innerhalb der Op- 
tik, sodaÃ Stehwellen weitgehend unterdrÃ¼ck werden und nur fÃ¼ die - im Rahmen dieser 
Arbeit nicht behandelte - Auswertung sehr schwacher Linien (z.B. HOz) eine Rolle spie- 
len. 
Stabilitiitsmessungen des Gesamtsystems wurden ebenfalls im Januar 1996 durchge- 
fuhrt. Die gern% Gleichung (2.1 1) ermittelte Allan-Varianz (siehe Abschnitt 2.5) ist in 
Abbildung 4.7 fÃ¼ einzelne reprÃ¤sentativ KanÃ¤l der verschiedenen Spektrometer sowie 
einen breitbandigen Leistungsdetektor am Frontend-Ausgang dargestellt. Hierzu wurde 
fÃ¼ eine lÃ¤nger MeÃŸdaue die spektrale Leistung der kalten Kalibrationslast bei 649 GHz 
im Labor aufgenommen. Da das statistische Rauschen der einzelnen KanÃ¤l g e m d  der 
Radiometergleichung (2.10) von der Bandbreite abhÃ¤ngt ist die Allanvarianz am An- 
fang der Messung aufgrund der geringen Kanalbandbreite von nur 278 KHz fÅ  ¸das CTS 
am grÃ¶ÃŸte AOS (1.4 MHz), Filterbank (8 MHz) und Poweimeter (1.2 GHz) verhalten 
sich entsprechend. Das Minimum der Allanvarianz ist erst nach mindestens 20 s MeÃŸ 
zeit erreicht. Somit zeigen die Labormessungen, daÂ die gewÃ¤hlt Integrationszeit von 
2 s pro Spiegelstellung , aus der bei BesÃ¼cksichtigun von Kalibrations- und Totzeiten 
eine MeÃŸzei von Ca. 9 s pro Einzelspektm resultiert, fÃ¼ alle Spektrometer ausreicht, 
um RauschbeitrÃ¤g aufgrund von Driften im Gesamtsystem wirksam zu unterdnicken. 
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Abbildung4.7: Allan-Varianz Messung fÃ¼ das SUMASIASUR-Radiometer am Beispiel drei- 
er SpektrometerkanÃ¤l sowie eines breitbandigen Powermeters am Frontend-Ausgang. 
Links: Labormessung vom 23.1.1 996. Das Minimum der Allanvarianz gibt die maximal zu- 
lÃ¤ssig Integrationszeit an und ist fÃ¼ alle Spektrometer grÃ¶ÃŸ als 20s. Rechts ist zum 
Vergleich die fÃ¼ einen MeÃŸflu am 26.2.96 ermittelte Allanvarianz dargestellt. 
Zum Vergleich ist die fÃ¼ einen MeÃŸflu am 26.2.1996 ermittelte Allan-Varianz - wieder 
fÃ¼ die Messung der kalten Last - dargestellt, wobei die Absolutwerte der Allanvarianz 
allerdings aufgrund der unterschiedlich optimierten Systemempfindlichkeit nicht direkt 
verglichen werden kÃ¶nnen Da zudem bei dieser Messung entsprechend dem normalen 
MeÃŸzyklu des SUMASIASUR-Systems nur alle 8-10s eine Messung der kalten Last 
vorgenommen wurde, konnten die Allanvarianzen fur kÃ¼rzer MeÃŸzeite nicht ermittelt 
werden. Aus diesem Grunde sind mit Ausnahme beim CTS die Minima nicht zu erken- 
nen, der deutliche Anstieg der Allanvarianz nach etwa 20 s deutet dennoch auf eine der 
Labormessung Ã¤hnlich SystemstabilitÃ¤ beim Flugbetrieb hin. 
Letztendlich kann auch die Systemempfindlichkeit Ã¼be die Empfhgerrauschleistung 
mittels der in 2.4 beschriebenen Y-Faktor Methode spektral aufgelÃ¶s bestimmt werden. 
Dazu muÃ - wie auch wÃ¤hren der MeÃŸflÃ¼ bei jedem Umschalten des MeÃŸfrequenz 
bereichs -jeweils eine Optimierung des Systems durchgehhrt werden. Hierzu wird zu- 
nÃ¤chs 
die MeÃŸfrequen durch Umschalten der Referenzfrequenz der PLL und me- 
chanisches Verstimmen des Gunnoszillators sowie Anpassung der Doppler- 
Biasspannung, bzw. nur durch Umschalten des zweiten Lokaloszillators (ab 1997) 
eingestellt, 
4.2. K A  LIBRATIONS- UND S YSTEMMESSUNGEN 
0 die SSB-Filter Einstellung manuell vorgenommen (Mikrometerschraube), 
e das Magnetfeld zur UnterdrÅ¸ckun des Josephson-Effekts anhand der auf einem 
Oszilloskop dargestellten Strom-Spannungskurve der SIS-Diode angepaÃŸt 
AnschlieÃŸen kann dann bei Spiegelstellung ,,Kalte Last" mittels eines das Signal modu- 
lierenden Choppers und eines Lock-In VerstÃ¤rker eine Optimierung der Systemempfind- 
lichkeit vorgenommen werden, wobei folgende Parameter variiert werden: 
0 Arbeitspunkt der SIS-Diode (Bias-Spannung), 
e KurzschluÃŸschiebe des Hohlleitermischers, 
Lokaloszillatorleistung, 
Diplexerposition (Mikrometerschraube). 
Im Laufe der Jahre seit dem Erstflug des ASUR-EmpfÃ¤nger im Dezember 1993 konn- 
te dessen LeistungsfÃ¤higkei durch die Verwendung empfindlicherer SIS-Dioden sowie 
Verbesserungen hinsichtlich der quasi-optischen Signaleinkopplung erheblich vergrÃ¶ÃŸe 
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Abbildung4.8: SUMAS/ASUR-EmpfÃ¤ngerrauschleistunge wÃ¤hren der MeÃŸflÃ¼ am 
25.2.1996 und am 25.2.1997, jeweils fÃ¼ das obere (CIO) und das untere Seitenband 
(HCI). Hohe AuflÃ¶sung AOS, niedrige AuflÃ¶sung Filterbank. Die ZF-Bandbreite des ASUR- 
Frontends wurde erst fÃ¼ die MeÃŸkampagn 1997 an die Bandbreite des AOS angepaÃŸt 
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Fertigung recht unterschiedliche Chaskteristiken aufweisen kÃ¶nne und daher durch eine 
sorgfÃ¤ltig systematische Untersuchung die fÅ¸  die MeÃŸaufgab optimalen Dioden aus- 
gewÃ¤hl werden mÃ¼ssen Desweiteren ergaben Messungen an der ASUR-Optik eine etwa 
um 40% zu breite Strahltaille des in den Mischer gekoppelten Strahls. Dieser Effekt war 
auf einen thermischen Effekt an der auf die Temperatur flÃ¼ssige Heliums heruntergekÃ¼hl 
te Polyethylenlinse im Mischer zurÅ¸ckzufÅ¸hre Die Fehlanpassung aufgrund der verÃ¤n 
derten FokuslÃ¤ng der Linse konnte schlieÃŸlic durch eine Reduzierung des Abstands 
zwischen Linse und Mischer um 2.8 mm ausgeglichen werden [Whyborn et al., 19961. 
FrequenzaufgelÃ¶st Messungen der 1996 und 1997 erreichten Einseitenbandrauschtem- 
peraturen sind beispielhaft in Abbildung 4.8 dargestellt. Bei sorgfÃ¤lti duschgefuhrter Sy- 
stemoptimieiung lassen sich aufgrund der Frequenzcharakteristik der eingesetzten Diode 
im unteren Seitenband um bis zu 200 K bessere Rauschtemperaturen erzielen als im obe- 
ren Seitenband. Zur Verdeutlichung der mit der Zeit erzielten Systemverbesserungen sind 
die jeweils erzielten mittleren EmpfÃ¤ngerrauschtemperatuse in Kapitel 6, Tabelle 6.1, 
beim Ãœberblic Ã¼be die zahlreichen MeÃŸkampagne mitaufgefÃ¼hrt 
4.3 Zusammenfassung: Das SUMASIASUR-Instrument 
Im ersten Abschnitt des Kapitels wurde der Aufbau des aufgrund der hohen Absorption 
des Wasserdampfes im Submillimeterwellenbereich bei FlughÃ¶he oberhalb der Tropo- 
pause betriebenen Heterodynempfhgers aushhrlich beschrieben. 
Das SUMASIASUR-System miÃŸ die thermischen Emissionen zahlreicher fÅ¸ die Ozon- 
chemie wichtiger MolekÃ¼l wie C10, HC1, N 2 0  und Ozon. Durch eine im Rahmen dieser 
Arbeit durchgefuhste Erweiterung des Spektralbereiches auf 624-632 GHz im unteren so- 
wie 646-654 GHz im oberen Seitenband wurden zudem 1996 die Voraussetzungen zur 
Detektion weiterer MolekÃ¼l mit zum Teil sehr schwachen Emissionslinien wie z.B. HO2 
oder B r 0  geschaffen. Insbesondere wurde aber auch die Messung einer zweiten, durch 
Ãœberlappun mit anderen Linien weniger gestÃ¶rte NzO-Linie ermÃ¶glicht die in den fol- 
genden Kapiteln noch eine wichtige Rolle spielen wird. 
SchlÃ¼sselkomponente des ASUR-Heterodynempfhgers sind ein hochempfindlicher 
SIS-Mischer sowie ein frequenzstabilisierter FestkÃ¶rper-Lokaloszillator Ein geeigneter 
quasi-optischer Aufbau dient zur Einkopplung sowohl des AtmosphÃ¤xen als auch des 
Lokaloszillatorsignals, sowie zur Unterdruckung des uneswÃ¼nschte Seitenbands. 
Das SUMAS-Backend Ã¼bernimm die Aufgabe der Experimentsteuerung und der 
Datenaufzeichnung. FÃ¼ die spektrale Analyse der gemessenen Emissionslinien die- 
nen ein Filterbank-Spektrometer, ein Akusto-Optisches-Spektrometer, sowie ein Chirp- 
Transform-Spektrometer. 
Im zweiten Abschnitt des Kapitels wurden dann die jeweils im Vorfeld der Kampagnen 
h r  eine erfolgreiche DurchfÅ¸hrun der atmosphÃ¤xische Messungen notwendigen Sy- 
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sterntests und Kalibrationsmessungen dargestellt. Dabei wurde insbesondere auf die Ka- 
libration des Einseitenbandfilters sowie die mit dem Gesarntsystem durchgefÅ¸hrte Allan- 
Varianz-StabilitÃ¤tsmessun en eingegangen. Ferner wurden die wÃ¤hren der MeÃŸfliig 
beim Umschalten zwischen den MeÃŸfrequenze notwendigen Schritte zur Optimierung 
der Systemempfindlichkeit ausfÃ¼hrlic beschrieben. 

Kapitel 5 
UMAS/ASU : Datenanalyse 
MolekÃ¼llinie werden vom SUMASIASUR-Radiometer in verschiedenen MeÃŸfenste 
delektiert. Die Linienamplituden und die StÃ¶runge durch Uberlappungen mit anderen 
Spektrallinien sind dabei recht unterschiedlich. 
Ozon wird z.B. anhand einer starken Spektrallinie bei 647.840 GHz gemessen. Weil diese 
Linie in der Linienmitte gesÃ¤ttig ist, kÃ¶nne OzonmischungsverhÃ¤ltniss allerdings nur 
bis zu einer HÃ¶h von etwa 30 km aus diesen Messungen berechnet werden. Bei der Inver- 
sion der 627.752 GHz NiO-Linie mÃ¼sse die Emissionen einer starken 'W^O-Linie bei 
627.757 GHz berÃ¼cksichtig werden. Aufgrund des bekannten konstanten Mischungsver- 
hÃ¤ltnisse des Sauerstoffs in der AtmosphÃ¤r war es mÃ¶glich im Rahmen dieser Arbeit 
einen passender Algorithmus zu entwickeln, der die Sauerstoffemissionen bei der Berech- 
nung der differentiellen Gewichtsfunktionen fur NzO mitberechnet und somit eine recht 
elegante Korrektur dieser stÃ¶rende Linie wÃ¤hsen des Inversionsvorgangs erlaubt. Zu- 
dem wurden 1996 die technischen Voraussetzungen fÅ¸  die Messung einer weiteren NaO- 
Linie bei 652.833 GHz geschaffen. Diese Linie ist - genau wie die Spektrallinien von C10 
(649.448 GHz) und HC1 (625.9 17 GHz) - durch die Ãœberlappun mit den Linienflugeln 
starker benachbarter Ozonlinien beeinfluÃŸt Die Spektrallinien dieser Spurengase werden 
deshalb durch die Verwendung eines Simultaninversionsalgorithmus invertiert, der neben 
den gesuchten Profilen gleichzeitig auch die in den Messungen enthaltene Ozoninfor- 
mation mitbestimmt. Durch die Verwendung des Ã¼be die gesamte Bandbreite hochauf- 
lÃ¶sende Akusto-Optischen-Spektrometers kÃ¶nne dabei Ozonprofile insbesondere auch 
aus einer nicht-gesÃ¤ttigte Oz-Linie im HCl-Spektrum bei 625.372 GHz gewonnen wer- 
den. Durch die Verwendung dieses von [Wohlgemiith, 19971 entwickelten Verfahrens zur 
simultanen Bestimmung von Profilen zweier Spurengase wird eine fehlerbehaftete Ozon- 
korrektur, welche ansonsten zur Isolation der Spektrallinie durchgefuhrt werden mÃ¼ÃŸ 
[Wehr, 19961, vermieden. 
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5.1 Datenvorverarbeitung 
Um geeignete Spektren fiir die Inversion zu erhalten, sind zunÃ¤chs einige Schritte der 
Datenvorverarbeitung erforderlich: 
0 Kalibration 




Da fiir die Inversion ein Signal- zu RauschverhÃ¤ltni von etwa 10: 1 notwendig ist, mÃ¼sse 
die durch die in Abschnitt 2.6 beschriebene Kalibration aus den Rohdaten gewonnenen 
Einzelspektren entsprechend aufintegriert werden. Gleichzeitig wird eine Datenfilterung 
hinsichtlich verschiedener Kriterien wie z.B. dem zugelassenen Rollwinkelbereich des 
Flugzeuges (5 1 So),  der FlughÃ¶h (Â 100 m), dem Lock-Status der PLL sowie der mittle- 
ren EmpfÃ¤ngessauschtemperatu (Â 100 K) durchgern .  
Um beim Akusto-Optischen Spektrometer eine spÃ¤ter Zuordnung zwischen Kanalzahl 
und MeÃŸfrequen zu gewÃ¤hsleisten wird wÃ¤hsen eines MeÃŸfluge mehrmals das defi- 
nierte Spektrum eines Karnmgenerators (Av = 100 MHz) eingespeist. FÃ¼ die Frequenz- 
eichung wird dann ein Polynom dritten Grades angepaÃŸt welches den Zusammenhang 
zwischen Frequenz und Kanalnummer zum Zeitpunkt der Frequenzeichung mit einer Ge- 
nauigkeit besser als 0.5 MHz liefert. 
Desweiteren ist fÅ  ¸das Akusto-Optische Spektrometer eine bessere spektrale AuflÃ¶sun 
in der Linienmitte als bei der Filterbank gewÃ¼nscht Eine sehr groÃŸ Anzahl von KanÃ¤ 
len ist jedoch andererseits aufgrund des Rechenaufwand. bei der Inversion von Nachteil, 
zudem muÃ fÅ  ¸ eine hÃ¶her AuflÃ¶sun lÃ¤nge integriert werden. Die Zusammenfassung 
von jeweils 4 AOS-KanÃ¤le zu einer reduzierten AuflÃ¶sun von etwa 3.6 MHz stellt somit 
einen KompromiÃ dar. 
Die integrierten Spektren mÃ¼sse schlieÃŸlic noch hinsichtlich der Reflektions- und 
Transmissionseigenschaften des Flugzeugfensters korrigiert werden. Aufgsund des Ein- 
satzes eines speziell angefertigten, keilfÃ¶rmige Fensters werden breitbandige Fabry- 
Perot Resonanzen effektiv bis auf maximal ATn Ã 0.5 K auf 1.2 GHz Bandbreite unter- 
drÅ¸ck und kÃ¶nne zumeist vernachlÃ¤ssig werden. Nur im Falle der relativ kleinen Spek- 
trallinie von C10 wird zusÃ¤tzlic eine lineare Symmetriekossektur des Spektrums nach 
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[Wohlgemuth, 19971 durchgefuhrt. Das frequenzunabhÃ¤ngi korregierte Spektrum P"? 
ergibt sich gemÃ¤ [Crewell, 19931 fÅ¸  jeden Spektrometerkanal aus 
Hierbei sind t und r die mittleren Leistungstransmissions- bzw. Leistungsreflektions- 
koeffizienten des Fensters. t P 2  ist dann die transmittierte spektrale Leistung aus der 
AtmosphÃ¤re (1 - t - r ) P ~ ^ ' '  stellt die vom Fenster entsprechend seiner mittleren 
Temperatur emittierte spektrale Leistung dar und r P.fzen ist die vom Fenster zusÃ¼ck 
reflektierte Strahlung des Flugzeuginnensaums. Die durch Labomessungen bestimmten 
Werte fÃ¼ die Leistungstransmission der zwei verschiedenen verwendeten Fenster sind 
durch 0.85 (1993-1996) [Crewell, 19931 und 0.90 (1997) [Q. Kleipool, persÃ¶nlich 
Mitteilung] gegeben, wobei der MeÃŸfehle zu 0.01 abgeschÃ¤tz wurde. Fehler in den Lei- 
stungsreflektionskoeffizienten bewirken lediglich eine Unsicherheit im Spektrumoffset 
und sind deshalb unkritisch. Hier werden der von [Crewell, 19931 angegebene Wert fÅ  ¸
Polyethylen von 0.04 (bis 1996) sowie der theoretisch fÃ¼ das neue ASUR-Fenster zu 
erwartenden Wert von 0.0025 (1997) [G. Schwaab, persÃ¶nlich Mitteilung] angenommen. 
5.2 Anpassung des Inversionsverfahrens 
Um aus den in den verschiedenen MeÃŸfenste gemessenen MolekÃ¼lspektre Spuren- 
gasprofile gewinnen zu kÃ¶nnen muÃ das auf der in 3.2 beschriebenen Optimal-Estim- 
ation-Methode basierende Inversionsverfahren zunÃ¤chs noch auf die jeweiligen Bedin- 
gungen angepaÃŸ und optimiert werden. Die im Rahmen dieser Arbeit vorgenommenen 
notwendigen Anpassungen sollen in diesem Abschnitt fÃ¼ jede zu invertierende Linie et- 
was genauer erlÃ¤uter werden. Hierbei wird insbesondere auf die fÃ¼ die Inversionen ver- 
wendeten Eingabeparameter, also 
Spektren und Spektrmkovarianzmatrizen, 
Druck- und Temperaturprofile, 
Spektroskopische Modellparameter 
sowie auf die Besonderheiten des jeweiligen Verfahrens, z.B. den neben den gesuchten 
MischungsverhÃ¤ltnisse zusÃ¤tzlic als freie Parameter behandelten GrÃ¶ÃŸe eingegangen. 
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[McPherson et al., 19791, welche interpoliert fÅ¸  die jeweiligen Daten und Positionen der 
einzelnen Messungen leicht Ã¼be in Automailer-System zu erhalten sind. 
Allen Inversionen gemein ist desweiteren die Behandlung des Spektrumoffsets als freier 
durch die Inversion zu bestimmender Parameter. Der Offset wird im SUMASIASUR- 
Spektralbereich durch das nichtresonante Stickstoff- und Wasserdampfkontinuum be- 
stimmt und hÃ¤ng somit vom nicht gemessenen WasserdmpfmischungsverhÃ¤ltni ober- 
halb der FlughÃ¶h ab. FÃ¼ die Berechnung der Gewichtsfunktionen wird das Liebe- 
Kontinuum (Gleichung 3.13) bei einem geschÃ¤tzte stratosphÃ¤sische Wasserdampfgehalt 
von konstant 3 ppmv verwendet. Hierdurch wird der ohnehin sehr kleine Fehler aufgrund 
der nicht genau bekannten Wasserdampfabsor-ption der unteren Stratosphke weiter ver- 
mindert. Desweiteren tragt eine Unsicherheit bei der Korrektur hinsichtlich der Eigene- 
missionen des Flugzeugfensters sowie der vom Fenster reflektierten Innensaumstrahlung 
zum Spektrusnoffset bei. Vor den Inversionen wird daher anhand eines Referenzkanals am 
Rande des Spektrums eine AbschÃ¤tzun des Offsets und seines Fehlers vorgenommen. 
Der ,,A priori"-Wert des Spektrumoffsets ergibt sich dabei aus der Differenz der Hellig- 
keitstemperatusen zwischen dem gemessenen Spektrum und einem aus den ,,A priori"- 
Profilen berechneten Modellspektrum. Die ,,A prioriL'-Unsicherheit des Spektrumoffsets 
wird mit Hilfe einer weiteren Strahlungstransfer~echnung aus dem ,,A prioriL'-Fehler der 
eingehenden Spusengasprofile abgeschÃ¤tzt 
Aufgrund der begrenzten Bandbreite beinhalten die Messungen nur wenig Information 
aus dem HÃ¶henbereic direkt oberhalb der FlughÃ¶he Zur Stabilisierung des Inversionsal- 
gorithmus wird aus diesem Grunde das ,,A priori"-Profil bei FlughÃ¶h durch Annahme 
eines kleineren Fehlers stÃ¤ske gewichtet. 
Die Varianzen der Spektrometerkanale werden Kr  die Spektrumkovarianzmatrizen ge- 
mÃ¤ der Radiometergleichung aus (2.10) entsprechend dem statistischen Rauschen aus 
der gegebenen Bandbreite, Integrationszeit, sowie der Empfingerrauschleistung berech- 
net. Aus verschiedenen GrÅ¸nde ist das tatsÃ¤chlic beobachtete Rauschen allerdings im 
allgemeinen grÃ¶ÃŸ als theoretisch erwartet. Dies liegt zum einen an InstabilitÃ¤te der 
SpektrometerkanÃ¤ie die aufgrund der wahrend der MeÃŸflÃ¼ mitunter auftretenden star- 
ken Temperaturschwankungen von bis zu 2 0 T  auftreten kÃ¶nnen Diese fÃ¼hre z.B. zu 
mechanischen Spannungen der innerhalb des Filterbankspektsometers eingesetzten Band- 
paÃŸfilte und ZF-Komponenten bzw. zu Dejustierungen der AOS-Optik, wenn deren Tem- 
peratusstabilisienmg Ã¼berlaste ist. Auch spielen die durch die Flugzeugtriebwerke verur- 
sachten hochfrequenten Vibrationen beim MeÃŸbetrie eine Rolle. Zudem konnte bei umu- 
higen Flugbedingungen eine erschÃ¼ttermgsbedingt BeeinfluÃŸun der Spektrumbaseline 
im Quick-look-System zuweilen beobachtet werden. Um diesen zusÃ¤tzliche Effekten 
Rechnung zu tragen werden die Varianzen des rein statistischen Rauschens beim Aufstel- 
len der diagonal angenommenen Spektrumkovarianzmatrizen mit einem Faktor 10 mul- 
tipliziert, was eine konservative Abschatzung des tatsÃ¤chliche MeÃŸfehler darstellt. Die 
zusÃ¤tzliche Fehler der Messung werden also durch einen hinreichend groÃŸe gauÃŸ'sche 
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Fehler angenÃ¤hert Dieses Vorgehen resultiert natiislich in einem grÃ¶ÃŸer Fehler fÃ¼ die 
Inversionsergebnisse, der nicht nur dem rein statistischen Rauschen der Messung ent- 
spricht, sondern auch InstabilitÃ¤te und systematische Effekte berÃ¼cksichtigt Dieser soll 
im Folgenden der Einfachheit halber dennoch als statistischer Fehler bezeichnet werden. 
Beim Filterbankspektrometer wurden darÃ¼berhinau einige fÃ¼ StÃ¶runge besonders an- 
fÃ¤llig KanÃ¤l festgestellt. Diese KanÃ¤l (1996: Nr. 9,11,22,23,25, 1997: Nr. 5,6,22,23, 
siehe Tabelle A.3) werden durch die Wahl eines sehr hohen Fehlers bei den Inversionen 
nicht besÃ¼cksichtigt 
Aufgrund der in allen FÃ¤lle nur schwachen NichtlinearitÃ¤te konvergiert das Newton- 
Verfahren schnell, sodaÂ nach spÃ¤testen drei Iterationen keine signifikanten VerÃ¤nde 
rungen der GÃ¼tefunktione mehr festgestellt werden konnten. 
Die von [Wohlgemuth, 19971 entwickelte Methode der simultanen Ozoninversion ver- 
langt eine Ozonmessung bei 647.840 GHz als zweites Eingabespektrum neben dem jewei- 
ligen Spurengasspektrum. Dieses zeitlich versetzt gemessene Ozonspektrum wird jedoch 
in allen FÃ¤lle durch die Wahl eines sehr hohen Fehlers (100 K) bei Aufstellen der Spek- 
trumkovarianzmatrix praktisch nicht bei der Simultaninversion berÃ¼cksichtigt sodaÃ nur 
die Ozoninformationen im Spurengasspektrum in das berechnete Ozonprofil eingehen. 
WÃ¤hsen bei den Modellparametern die LinienintensitÃ¤te im allgemein recht gut be- 
kamt sind, stellen gemÃ¤ einer fÅ¸  das SUMAS-GerÃ¤ durchgefÃ¼hrte Fehleranalyse die 
Fehler des Druckverbreiterungsparameter neben den Fehlern der Druck- und Temperatur- 
profile die eigentlich kritischen GrÃ¶ÃŸ fÅ  ¸den Modellparameterfehler der Inversion dar, 
wenngleich dieser zumeist klein gegenÃ¼be dem Fehler aufgrund des rein statistischen 
Rauschens ist [Wehr et al., 19951 [Wehr, 19961. Im Gegensatz zum Millimeterwellenbe- 
reich sind die Druckverbreiterungsparameterim Submillimeterbereich nur selten bekannt. 
Die fÅ  ¸die Inversionsrechnungen verwendeten Werte der hier betrachteten ÃœbergÃ¤n im 
SUMASIASUR-Spektralbereich sind daher im Anhang in Tabelle A.2 aufgelistet. 
Die Antennencharakteristik spielt bei der Beobachtungsgeometrie des SUMASIASUR- 
Radiometers aufgrund der nur geringen Strahlaufweitung von 1.3' (FWHM) nur eine 
untergeordnete Rolle und kann bei der Berechnung der Gewichtsfunktionen durch eine 
ideale ,,Pencil-beam" Antenne angenÃ¤her werden. Kritischer ist hingegen der Menzenit- 
winkel, welcher im Vorfeld der Messung nach dem Einbau in das Forschungsflugzeug 
mit einer Genauigkeit von ca. h 1' experimentell kalibriert wird. Diese Kalibrationsunge- 
nauigkeit kam wie Modellrechnungen ergeben zu einem systematischen Fehler von bis 
zu 5% in den Linienarnplituden W e n .  
5.2. ANPASSUNG DES INVERSIONS VERFAHRENS 
FÃ¼ die Inversion der ClO-Spektrallinie bei 649.448 GHz werden sowohl Filterbank als 
auch AOS-Spektren verwendet, wobei die AOS-KanÃ¤l zu einer der Filterbank entspre- 
chenden AuflÃ¶sun zusammengefaÃŸ werden. Die KanÃ¤l 23 und 24 werden aufgrund 
einer kleinen HOa-Linie in ihrem Bereich durch die Wahl eines groÃŸe Fehlers nicht be- 
rÃ¼cksichtigt 
Eine AuflÃ¶sun von 8 MHz in der Linienrnitte ist fÃ¼ die ClO-Inversion ausreichend, da a 
priori kein C10 oberhalb von 50 km erwartet wird. Es kann von einer 2-Schicht Struktur 
des ClO-Profils ausgegangen werden (z.B. [de Zafra et al., 19891). Ein oberer ClO-Peak 
wird bei etwa 40 km angenommen. Ein unterer Peak bei einer HÃ¶h von ca. 20 km ist 
fÃ¼ Situationen gestÃ¶rte Chemie aufgrund heterogener chemischer Reaktionen an den 
OberflÃ¤che der in diesen HÃ¶he auftretenden stratosphÃ¤rische Aerosole oder polaren 
stratosphÃ¤rische Wolken (PSC's) zu erwarten. Da C10 zudem einen starken Tagesgang 
hat, werden die Unsicherheiten dieser Schichten recht groÃ angenommen. Das fÃ¼ die 
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Abbildung5.1: Inversion einer ClO-Messung bei 649.448GHz vom 1.3.1996 Ã¼be Spitz- 
bergen. Oben links: Berechnetes Profil mit Fehlerbalken. Dick-ausgezogen: MeÃŸfehler 
dÃ¼nn-ausgezogen GlÃ¤ttungsfehler gepunktet: Gesamtfehler (ErklÃ¤run siehe Abschnitt 
3.2.4). Oben rechts: Gemessenes Spektrum (Kreuze) und Reproduktion. Zum Vergleich 
sind gestrichelt das Ã£ priori"-Profil fÃ¼ ungestÃ¶rt Chemie bzw. das aus dem ,,A priori"- 
Profil berechnete Spektrum dargestellt. Unten links: ,,A prioril'-Profil mit angenommenen 
1u-Unsicherheiten. Unten rechts: AuflÃ¶sungsfunktione fÃ¼ CIO. 
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ClO-Inversionen verwendete ,,A priori"-Profil fÃ¼ ungestÃ¶rt Chemie und die fÃ¼ die dia- 
gonale Kovarianzmatrix angenommenen ,,A priori"-Unsicherheiten der einzelnen HÃ¶hen 
schichten sind in Abbildung 5.1 dargestellt. Ebenfalls dargestellt ist beispielhaft das sich 
als Ergebnis einer Inversion erhaltene ClO-Profil und die dabei berechnete AuflÃ¶sungs 
matrix, welche einen Eindruck Ã¼be die HÃ¶henauflÃ¶su und den EinfluÃ der Messung 
liefert. Hierbei lÃ¤Ã sich feststellen, daÂ sich durch die etwas stÃ¤sker Wichtung des ,,A 
priori"-MischungsverhÃ¤ltnisse bei 30 km im wesentlichen zwei ClO-Schichten im Be- 
reich 16-24 km und bei 40 km ergeben. Im Bereich 16-24 km Ã¼berlappe die hier relevan- 
ten AuflÃ¶sungsfunktione recht stark. 
Trotz der Wahl eines ,,A priori"-Profils fÃ¼ ungestÃ¶rt Chemie ergibt sich fÅ¸  die hier 
dargestellte Messung vom 1.3.1996 Å¸be Spitzbergen (N 78.2' 1 E 13.4') als deutlicher 
Hinweis auf eine Situation gestÃ¶rte Chemie ein ClO-Peak von 1.53~0.25 ppbv in einer 
HÃ¶h von 20 km. Der obere ClO-Peak belÃ¤uf sich auf 0.65Â±0. ppbv und ist typisch fur 
solch eine Messung um die Mittagszeit, wenn sich ein photochemisches Gleichgewicht 
eingestellt hat. Die Fehlerangaben beziehen sich hierbei auf den statistischen MeÃŸfehle 
(siehe auch 5.2.2). In Abbildung 5.1 (oben links) ist dieser dick-ausgezogen dargestellt. 
ZusÃ¤tzlic sind der GlÃ¤ttungsfehle dÃ¼nn-ausgezoge und der resultierende Gesamtfeh- 
ler gepunktet eingezeichnet. Eine genauere ErlÃ¤uterun der Fehler ist Abschnitt 3.2.4 zu 
entnehmen. 
5.2.4 HC1- 625.917 GHz und 0, - 625.372 GHz 
HCl-Profile werden vorwiegend aus den Spektren des Akusto-Optischen Spektrometers 
berechnet, da aufgrund der beim AOS hohen AuflÃ¶sun Å¸be die gesamte Bandbreite dann 
gleichzeitig Ozonprofile aus der Ozonlinie bei 625.372 GHz gewonnen werden kÃ¶nnen 
Neben dem Spektrurnoffset wird zusÃ¤tzlic die Mittenfrequenz des gemessenen Spek- 
trums als zu bestimmender Inversionspasameter behandelt. Die wÃ¤hsen der Messungen 
aufgrund von Temperaturschwankungen mÃ¶gliche Verschiebungen des AOS-Spektrums 
gegenÃ¼be den bei den Frequenzeichungen ermittelten Mittenfrequenzen liegen in der 
GrÃ¶ÃŸenordnu k l  MHz. Dieser Effekt kÃ¶nnt bei der relativ hohen AuflÃ¶sun von 
3.6 MHz zu einer UnterschÃ¤tzun des OzonmischungsverhÃ¤ltni bei HÃ¶he grÃ¶ÃŸ als 
40 km fÃ¼hren Die Behandlung der Spektrummittenfrequenz als zu bestimmender Inver- 
sionsparameter stellt gewissermaÃŸe eine Anpassung der nur zu Beginn und gegen Ende 
der MeÃŸflÃ¼ durchgehhsten Frequenzeichungen fur die Zeitpunkte der Messungen dar. 
In Abbildung 5.2 sind die fÃ¼ die Inversionen verwendeten ,,A prior2'-Profile sowie die 
berechneten AuflÃ¶sungsmatrize fÃ¼ HC1 und O3 dargestellt. Durch die Summe der Auf- 
lÃ¶sungsfunktione lÃ¤.Ã sich nach (3.28) der EinfluÃ der ,,A priori"-Information auf die 
Messung fÃ¼ eine betrachtete HÃ¶henstÃ¼tzstel abschÃ¤tzen Ein dominanter EinfluÃ der 
Messung ergibt sich somit fÅ¸ beide MolekÃ¼l im HÃ¶henbereic zwischen 16 km und 
50 km. In Abbildung 5.3 ist ein Beispiel fÅ¸  eine simultane HC1- und Ozonprofilbestim- 
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Abbildung 5.2: Darstellung der Ã£ priori"-Profile und AuflÃ¶sungsmatrize fÃ¼ die Simulta- 
ninversion von HCI (625.917GHz) und Os (625.372GHz). Oben links: Ã£ priorir'-Profil fÃ¼ 
HCI. Oben rechts: AuflÃ¶sungsfunktione fÃ¼ HCI mit Summenfunktion Ã¼be die HÃ¶he Un- 
ten links: ,,A priori"-Profil fÃ¼ Os. Unten rechts: AuflÃ¶sungsfunktione fÃ¼ Os. Die Summe 
der AuflÃ¶sungsfunktione geben - als KÃ¤ste dargestellt - den EinfluÃ der Messung ge- 
genÃ¼be dem ,,A prioriL'-Profil in der jeweiligen HÃ¶h an. 
mung - wieder fÃ¼ den 1.3.96 Ã¼be Spitzbergen - dargestellt. Bei dieser MeÃŸsituatio 
innerhalb des polaren Wirbels werden sehr geringe HCl-Weste im HÃ¶henbereic unter- 
halb 20 km ermittelt, da zu dieser Zeit sehr viel Chlor in der aktiven Form (C10) vorliegt. 
5.2.5 O3 - 647.840 GHz 
Das vom Observatoire de Paris-Meudon entwickelte Akusto-Optische Spektrometer wur- 
de zum erstenmal in der zweiten HÃ¤lft der SESAMEIII MeÃŸkampagn im MÃ¤r 
1995 erfolgreich eingesetzt. Zuvor wurden 03-Profile ausschlieÃŸlic aus der star- 
ken Ozonlinie bei 647.840 GHz berechnet [Wohlgemuth et al., 19951 [Franke, 19951 
[Urban et al., 19961 . Da diese Linie in der Linienmitte optisch dicht ist, konnten glaub- 
wiisdige Ozonprofile lediglich bis zu einer HÃ¶h von etwa 30 km abgeleitet werden. Ober- 
halb fÃ¼hlt die starke NichtlinearitÃ¤ in der Linienmitte nur bei sehr kleinen OzonsÃ¤ule 
zu brauchbaren Ergebnissen. Diese Linie wird daher ab 1996 nicht mehr zur Ozonbestim- 
mung ausgenutzt. 
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Abbildung 5.3: Beispiel fÃ¼ die simultane Inversion von HCI und Ozon aus einer Messung 
bei 625.917GHz am 1.3.96 Ã¼be Spitzbergen. Die ,,A prioril'-Profile bzw. das daraus 
berechnete Modellspektrum sind zum Vergleich jeweils gestrichelt miteingezeichnet. 
FÃ¼ die Inversion der 627.752 GHz N20-Linie muÃ eine Korrektur hinsichtlich der Ernis- 
sionen einer starken %^-Linie bei nahezu gleicher Frequenz (627.757 GHz) durch- 
gefÃ¼hr werden, Sauerstoff ist ein Hauptbestandteil der AtmosphÃ¤r mit einem bekann- 
ten, Ã¼be die HÃ¶h konstanten MischungsverhÃ¤ltni von 0.2095. Im Rahmen dieser Ar- 
beit wurde ein passender Algorithmus entwickelt, der die Sauerstoffemissionen bei der 
Berechnung der differentiellen Gewichtsfunktionen fÃ¼ N 2 0  mitberechnet und somit ei- 
ne elegante Korrektur wÃ¤hren des Inversionsvorgangs erlaubt, was eine umstÃ¤ndlich 
Vorkorrektur der Spektren, wie sie zuvor von [de Valk et al., 19971 angewandt wurde, 
Ã¼berflÃ¼ss macht. FÃ¼ dieses Verfahren werden ausschlieÃŸlic die hochaufgelÃ¶ste AOS- 
Spektren verwendet, wobei die Spektrummittenfrequenz wieder als unbekannter Inversi- 
onsparameter mitbestimmt wird. Desweiteren wird neben dem Spektrumoffset zusÃ¤tzlic 
auch die Transmission der unteren StratosphÃ¤r als unbekannter Parameter behandelt. Die 
Messung der gegenÃ¼be der N20-Linie leicht versetzten Sauerstofflinie liefert im Grunde 
genÃ¼gen Information zur Bestimmung der Transmission. Als Unsicherheit wird a priori 
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Abbildung 5.4: Inversion einer Messung der 627.752 GHz NzO-Linie vom 1.3.1 996 inner- 
halb des Polarwirbels Ã¼be Spitzbergen. Oben links: Berechnetes Profil mit Fehlerbal- 
ken. Oben rechts: Gemessenes Spektrum Ã¼berlager mit der Reproduktion. Zum Vergleich 
ist gestrichelt das aus dem ,,A prioril'-Profil berechnete Spektrum dargestellt. Desweite- 
ren sind die Ergebnisse fÃ¼ die zusÃ¤tzliche freien Parameter Spektrum-Offset, Mittenfre- 
quenz und Transmission angegeben. Unten links: ,,A prioriC'-Profil mit angenommenen Iu-  
Unsicherheiten. Unten rechts: AuflÃ¶sungsfunktione fÃ¼ die NsO-Messung sowie Summe 
der AuflÃ¶sungsfunktionen 
1% angenommen. In den Parameter fÃ¼ die Transmission geht auch die Unsicherheit der 
Korrektur hinsichtlich der Fenstertransmission ein, da beide Effekte eine Skalierung des 
gemessenen Spektrums bewirken und somit prinzipiell nicht zu unterscheiden sind. 
Im Submillimeterbereich sind die spektroskopischen Modellparameter nur fÃ¼ wenige Li- 
nien bekannt. Bei der Inversion der 627.752 GHz-NaO-Linie fÃ¼hre insbesondere die Mo- 
dellparameterfehler hinsichtlich der nicht hinreichend genau bekannten Druckverbreite- 
rung von NzO und 'W^O sowie die Unsicherheiten der Druck- und Temperaturprofile 
zu einem systematischen Fehler, der sich insbesondere bei HÃ¶he unterhalb von 20 km 
durch unrealistisch groÃŸ MischungsverhÃ¤ltniss bemerkbar macht. Auf diesen Sachver- 
halt wird spÃ¤te durch einen Vergleich mit ballongestÃ¼tzte Instrumenten in Abschnitt 5.4 
nÃ¤he eingegangen. 
Abbildung 5.4 zeigt zunÃ¤chs eine SUMASIASUR-Messung der 627.752 GHz NzO-Linie 
vom 1.3.96 Ã¼be Spitzbergen. Das fÃ¼ die Inversion verwendete ,,A priorf-Profil ent- 
stammt einem Modell fÃ¼ den subarktischen Winter und ist mit den angenommenen Feh- 
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lern und der berechneten AuflÃ¶sungsmatri ebenfalls in Abbildung 5.4 zu finden. Das 
bekannte gegenwÃ¤rtig N20-MischungsverhÃ¤ltni von ca. 3 15 ppbv in der TroposphÃ¤ 
re [Crewell et al., 19961 wird durch den fÃ¼ die Inversion verwendeten ,,A prioriU-Wert 
bei 12 km recht gut reprÃ¤sentiert Aus dem Vergleich mit dem ,,A priori"-Profil lÃ¤Ã sich 
aufgrund der geringeren MischungsverhÃ¤ltniss der Messung oberhalb von etwa 22 km 
das erwartete Absinken der Luft innerhalb des Polarwirbels bestÃ¤tigen Bei 40 km er- 
geben sich durch Ãœberschwinge des Inversionsergebnisses negative Werte, wobei die- 
ser Effekt allerdings klein gegenÃ¼be dem dargestellten 10-MeÃŸfehle ist. In der unteren 
StratosphÃ¤r werden im Gegensatz dazu relativ hohe N20-MischungsverhÃ¤ltniss von et- 
wa 320330ppbv bei 16 km ermittelt, wÃ¤hsen der Wert bei FlughÃ¶h nur noch die ,,A 
prioriU-Information wiederspiegelt. 
NzO hat ausschlieÃŸlic troposphÃ¤sisch Quellen und wird nach dem Transport in die Stra- 
tosphÃ¤r durch die Tropopause der Tropen aufgrund der Photolyse in groÃŸe HÃ¶he zer- 
stÃ¶rt was in einer Lebensdauer von etwa einem Jahr unterhalb von 33 km HÃ¶h resul- 
tiert [Brasseur & Solomon]. Da also die N 2 0  Konzentrationen nur durch Transportpro- 
zesse wie das Absinken im Polarwirbel verÃ¤nder wird, ist die Annahme einer Kor-rela- 
tion zwischen den N20-Konzentrationen unterschiedlicher HÃ¶he gerechtfertigt, was zur 
UnterdrÅ¸ckun von Uberschwingem bei der Inversion ausgenutzt werden kann. Zur Sta- 
bilisiemng des Verfahrens wurden aus diesem Grunde nicht-diagonale Elemente bei der 
Aufstellung der ,,A priori"-Kovarianzmatrix berÃ¼cksichtigt wobei ein mit dem Abstand 
von der jeweiligen HÃ¶henschich exponentieller Abfall der Kovarianzen mit einer Halb- 
westsbreite von 5 km angenommen wird. GegenÃ¼be einer diagonalen Kovarianzmatrix 
wird bei dem verwendeten, ohnehin nur grob aufgelÃ¶ste HÃ¶hengitte jedoch lediglich 
eine geringfÃ¼gig Wirkung erzielt. 
Eine stabile Inversion ist letztendlich wegen der Vielzahl von unsicheren Modellparame- 
tem aufgrund der Ãœberlagerun mit der starken ^^-Linie nur mit einer schwÃ¤che 
ren Wichtung der Messung gegenÃ¼be dem ,,A priori"-Profil mÃ¶glich Dies wird durch 
die Multiplikation des statistischen Rauschens mit dem Faktor 30 bei der Berechnung 
der Spektrumkovarianzmatrix erreicht. Aus den ebenfalls in Abbildung 5.4 dargestell- 
ten Summen der AuflÃ¶sungsfunktione fÅ  ¸die verschiedenen HÃ¶henstÃ¼tzstell aÃŸ sich 
letztendlich abschÃ¤tzen daÂ nur im HÃ¶henbereic zwischen 16 und 30 km der EinfluÃ 
der Messung Ãœberwiegt Die Messungen der 627.752 GHz N20-Linie eignen sich somit 
gut fÃ¼ die Bestimmung von Ã„nderunge der vertikalen Struktur der StratosphÃ¤s z.B. 
beim Ãœberfliege des Wirbelrandes. Die Absolutwerte der MischungsverhÃ¤ltni'ss sind al- 
lerdings durch systematische Modellparameterfehler sowie durch das stabilisierende ,,A 
priori"-Profil nicht unwesentlich beeinfluÃŸt 
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1996 wurden schlieÃŸlic im Rahmen dieser Arbeit die technischen Voraussetzungen fÃ¼ 
die Messung einer zweiten, durch Ãœberlagerun mit anderen Linien weniger beeinfluÃŸte 
NaO-Linie bei 652.833 GHz durch die Erweiterung des ASUR-Frequenzbereichs gcschaf- 
fen. Hierzu muÃŸt ein als Referenz innerhalb der ASUR-PLL eingesetzter Festfrequen- 
zoszillator modifiziert werden (siehe Appendix A. 1). FÃ¼ die Inversion dieser Linie wird 
wieder der fÃ¼ C10 und HC1 eingesetzte Simultaninversionsalgorithmus eingesetzt, da die 
Spektrallinie von dem LinienflÃ¼ge iner benachbarten Ozonlinie beeinfluÃŸ wird. AOS- 
und Filtcrbankspektren sind gleichermaÃŸe geeignet. Ein Beispiel fÃ¼ eine Inversion der 
652.833 GHz N20-Linie ist in Abbildung 5.5 mit dem verwendeten ,,A prioriL'-Profil und 
der berechneten HÃ¶henauflÃ¶sungsmatr dargestellt. Die Messung dominiert im HÃ¶henbe 
reich 16-50 km, wo der EinfluÃ des ,,A priori"-Profils klein ist. Die Messung dieser Linie 
stellt hinsichtlich der Datenqualitiit eine deutliche Verbesserung der NaO-Messungen mit 
dem SUMASIASUR-System dar. Durch den Vergleich mit dem ,,A priori"-Profil fÅ  ¸die 
Fri Mar  1 1996  12 33 21 UT N77.5/E14 8 SZA. 86 6Â 
0  t . 0 ~ 1 0 ~  2 0 ~ 1 0 ~  3 0 x 1 0 ~  t . o x 1 0 7  
Abbildung 5.5: Inversion einer NsO-Messung bei 652.833GHz vom 1.3.1996 Ã¼be Spitzber- 
gen. Oben links: Berechnetes Profil mit Fehlerbalken. Dick-ausgezogen: MeÃŸfehler dÃ¼nn 
ausgezogen: GlÃ¤ttungsfehler gepunktet: Gesamtfehler. Oben rechts: Gemessenes Spek- 
trum und Reproduktion. Zum Vergleich sind gestrichelt das ,,A priori"-Profil fÃ¼ subpolaren 
Winter bzw. das aus dem ,,A prioriSi-Profil berechnete Spektrum dargestellt. 
Unten links: priori8'-Profil mit angenommenen lu-Unsicherheiten. Unten rechts: Auflo- 
sungsfunktionen fÃ¼ die N^O-Messung mit Summe der AuflÃ¶sungsfunktione (KÃ¤sten) 
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wiederum dargestellte Messung vom 1.3.96 uber Spitzbergen lkÃŸ sich ein starkes Absin- 
ken der Luftmassen im Polarwirbel feststellen. Hierbei werden Ã¼be den gesamten HÃ¶hen 
bereich geringere MischungsverhÃ¤ltniss als beim Inversionsergebnis der 627.752 GHz- 
Messung ermittelt. 
5.3 AuflÃ¶sun und Fehler der Messungen 
Die HÃ¶henauflosun kann aus den AuflÃ¶sungsmatrize bei Verwendung eines geeigne- 
ten Kriteriums berechnet werden. Neben der einfachen Bestimmung der Halbwertsbreite 
des Hauptmaximums der AuflÃ¶sungsfunktione (FWHM) eignet sich hierzu z.B. das fol- 
gende von [Eriksson, 19961 vorgeschlagene Kriterium, welches auch negative Werte und 
Nebenrnaxima berÃ¼cksichtigt 
ZunÃ¤chs muÃ fÅ  ¸ eine betrachtete HÃ¶henstÃ¼tzstel zr eine normierte Funktion des Inte- 
grals der Absolutwerte der AuflÃ¶sungsfunktio uber die HÃ¶h berechnet werden, welche 
die normierte FlÃ¤ch der AuflÃ¶sungsfÅ¸nkti bis zur HÃ¶h z angibt: 
Die gesuchte Breite der AuflÃ¶sungsfunktio soll nun einem Anteil von 0.683 der Abso- 
lutflÃ¤ch der AuflÃ¶sungsfunktio entsprechen, was anschaulich durch eine GauÃŸfunktio 
der Gesamtbreite 00,683 zwischen ihren beiden Wendepunkten gegeben ist. Die gesuchte 
Breite der AuflÃ¶sungsfÅ¸nkti soll also folgende Bedingung erfÃ¼llen 
Die mittlere HÃ¶h der AuflÃ¶sungsfunktio kann von der nominalen HÃ¶h der Inversions- 
stÃ¼tzstell zr abweichen und ist als die HÃ¶h zc definiert, die die  breite der AufiÃ¶ 
sungsfunktion minimiert. G und 00,683 kÃ¶nne iterativ bestimmt werden. Die o-o.683-Breite 
als MaÂ fÅ  ¸die HÃ¶henauflÃ¶su einer Femerkundungsmessung ist im allgemeinen grÃ¶ÃŸ 
als das gewÃ¶hnlic betrachtete Kriterium der vollen Halbwertsbreite des Hauptmaximums 
der AuflÃ¶sungssfÅ¸nktion (FWHM). Aufgrund der BerÃ¼cksichtigun von Nebenmaxi- 
ma und negativen Werten stellt sie jedoch eine etwas realistischere AnnÃ¤herun an die 
tatsÃ¤chlich GlÃ¤ttun des Inversionsergebnisses gegenÃ¼be dem ,,wahren" Profil dar. 
Aus den auf diese Weise berechneten HÃ¶henauflÃ¶sung kann die horizontale AuflÃ¶sun 
senkrecht zur Flugrichtung durch einfache geometrische &erlegungen unter BesÃ¼ck 






Ia-Gesamtfehler [pphv] 0 . 3 . 1  0.5 1 0 . 4  1 0 . 2  1 0 . 3  1 0 . 1  
Vertikale AuflÃ¶sun CO683 [km] 1 5.8 1 5.3 110.9 1 18.1 111.4 1 9.9 
lu-MeÃŸfehle [ppbv] 
Nominale HÃ¶h der StÃ¼tzstell [km] 
bei einer mittleren HÃ¶h zc [km] 
AuflÃ¶sungsenkrech zurFlugbahn [km] 
AuflÃ¶sun entlang der Flugbahn [km] 




la-Gesamtfehler [ppmv] 0.8 1.1 1.1 0.9 1.2 1.4 
Vertikale AuflÃ¶sun U0683 [km] 1 5.4 1 7.9 1 10.5 1 13.7 1 20.1 1 19.0 
19.8 1 20.3 1 22.6 
bei einer mittleren HÃ¶h zc. [km] 
AuflÃ¶sungsenkrechtzurFlugbahn[km 
AuflÃ¶sun entlang der Flugbahn [km] 
I U-MeÃŸfehle [ppmv] 
AuflÃ¶sun senkrecht zur Flugbahn [km] 
la-Gesamtfehler [ppmv] 
Vertikale AuflÃ¶sun 00,683 [teil 
20 
0.3 
Vertikale AuflÃ¶sun uo.gg3 [km] 1 6.8 1 9.9 1 11.7 1 14.6 1 21.3 1 21.9 
0.4 
15.8 1 20.1 1 25.1 1 31.8 1 38.6 1 49.3 
34 1 49 [ 58 1 73 1 106 1 109 
< 12 
0.2 1 0.6 1 0.6 1 0.5 1 0.5 1 0.7 
29 1 26 1 54 1 90 1 57 1 49 
< 35 
0.2 1 0.2 1 0.2 1 0.2 1 0.2 I 0.3 
33.1 1 39.6 
10-Gesamtfehler [ppmv] 1 0.04 1 0.04 1 0.05 1 0.05 1 0.06 1 0.07 
Vertikale AuflÃ¶sun 0-0.683 [km] 8 . 3 5  1 11.2 1 12.5 1 15.5 1 14.1 1 11.9 
24 1 30 
0.2 1 0.04 
40.0 
0.5 
bei einer mittleren HÃ¶h zc [km] 19.4 21.4 26.4 34.1 1 44.4 53.3 
AuflÃ¶sungsenkrechtzurFlugbahn[km 55 1 63 1 85 1 139 1 182 1 188 
AuflÃ¶sun entlang der Flugbahn [km] 
lu-MeÃŸfehle [ppmv] 
Tabelle 5.1: Fehler und AuflÃ¶sun der SUMASIASUR-Messungen von CIO, HCI, O3 und NzO im 
HÃ¶henbereic 16-50km am Beispiel einer Messung Ã¼be Spitzbergen am 1.3.1996. Die verti- 
kale AuflÃ¶sun wurde mit dem ~ ~ , ~ ~ ~ - K r i t e r i u m  aus den AuflÃ¶sungsfunktione bestimmt und die 
minimale horizontale AuflÃ¶sun senkrecht zur Flugbahn fÃ¼ einen MeÃŸzenitwinke von 78' bei Be- 
rÃ¼cksichtigun der Strahlaufweitung daraus abgeschÃ¤tzt Die horizontale AuflÃ¶sun in Flugrich- 
tung ergibt sich durch die notwendigen Integrationszeiten fÃ¼ die verschiedenen MolekÃ¼l (CIO: 
60s, HCI103/NzO(1): 20s, N ~ O ( ~ )  40s) sowie den zu berÃ¼cksichtigende Kalibrations- und Totzei- 






0.02 1 0.02 1 0.02 I 0.02 1 0.03 1 0.02 
bei einer mittleren HÃ¶h zc [km] 
AuflÃ¶sungsenkrechtzurFlughahn[km 










25.3 31.8 40.1 43.0 
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Die horizontale AuflÃ¶sun in Flugrichtung ergibt sich durch die notwendigen Integrati- 
onszeiten fÃ¼ die verschiedenen MolekÃ¼l sowie den zu berÃ¼cksichtigende Kalibrations- 
und Totzeiten (Faktor 2 bzw. 1.5 der Integrationszeit) aus der Geschwindigkeit des For- 
schungsflugzeuges. Bei den SUMASIASUR-Messungen ist neben der Systemempfind- 
lichkeit die StabilitÃ¤ des Systems der entscheidende Faktor, welcher durch die jeweiligen 
Ã¤uÃŸer Bedingungen wÃ¤hren der MeÃŸflÃ¼ (Flugeigenschaften, Temperaturschwankun- 
gen) bestimmt ist und unter UmstÃ¤nde zu Baseline-Effekten oder Spikes in den Einzel- 
spektren fÃ¼hre kann. Um diesen recht variablen Bedingungen Rechnung zu tragen, wird 
fÃ¼ jedes MolekÃ¼ eine grÃ¶ÃŸe Anzahl von Einzelspektren zusammengefaÃŸt als dies auf- 
gmnd des rein statistischen EmpfÃ¤nger~auschen otwendig wÃ¤se Hierbei erwies sich 
eine maximale Integrationszeit von 60 s fÃ¼ C10, 20 s fÅ¸  HCl/Oa und N ~ o ^ ,  sowie 40 s 
fÃ¼ N20^ als ausreichend. Dadurch ergibt sich z.B. im Falle der relativ schwachen Emis- 
sionslinie von C10 bei den seit 1995 erzielten EmpfÃ¤ngen'auschleistunge von weniger 
als 800 K eine horizontale AuflÃ¶sun entlang der Flugbahn von etwa 35 km, im Falle der 
relativ starken Linien von Ozon und HC1 liegt der Wert bei maximal 12 km. 
Die fÃ¼ die verschiedenen MolekÃ¼l typischen AuflÃ¶sunge sind am Beispiel der darge- 
stellten Messungen vom 1.3.96 Ã¼be Spitzbergen in Tabelle 5.1 fÅ¸  die bei den Inversionen 
verwendeten HÃ¶henstÃ¼tzstell angegeben. Ebenfalls zu finden sind die gemaÃ Abschnitt 
3.23 berechneten Fehler der durch die Inversion aus den Messungen gewonnenen Mi- 
schungsverhÃ¤ltnisse 
5.4 Datenvergleiche 
Nachdem im letzten Abschnitt die Anpassung der Inversionsmethode fÅ  ¸ die verschie- 
denen SUMASIASUR-MeÃŸfrequenze beschrieben und Beispiele fÃ¼ die Inversionser- 
gebnisse dargestellt wurden, soll nun durch den Vergleich mit unabhÃ¤ngige Messungen 
anderer Instrumente eine Validierung der SUMAS!ASUR-Messungen durchgefÅ¸hr wer- 
den. Hierzu sollen nur Messungen herangezogen werden, die mÃ¶glichs zeitgleich und in 
nicht zu weiter rÃ¤umliche Distanz ihre Daten gewonnen haben. 
SUMAS ClO-Messungen wurden schon fsÃ¼he anderen Messungen gegenÃ¼bergestellt 
So wurde im FrÃ¼hjah 1993 ein Unterflug des MLS1-Instrumentes auf dem amerika- 
nischen UARS2-Satelliten mit dem SUMAS!SMS, dem bei gleicher Frequenz mes- 
senden SUMAS/ASUR VorgÃ¤nger durchgefihrt. Beim MLS handelt es sich um ein 
Microwave Limb Sounder 
2 ~ p p e r  Atmospheric Research Satellite 
5.4. DATENVERGLEICHE 
Doppelseitenband-Mikrowellemadiometer, daÂ die ClO-Emissionen bei 204 GHz detek- 
tiert und aufgrund seiner Beobachtungsgeometrie durch das schrittweise Abtasten des 
Atmosphixemandes (,,Limb-Sounding,,) eine HÃ¶henauflÃ¶su von etwa 3 km erzielt . 
Der Vergleich ergab eine gute Ubereinstimmung der ClO-Messungen der flugzeug- bzw. 
satellitengestÃ¼tzte Instrumente fur einen Schnitt Ã¼be den Rand des Polarwirbels, wo- 
bei das SUMASISMS-Instrument zu niedrigeren ClO-SpitzenmischungverhÃ¤ltnisse bei 
20 km HÃ¶h neigte [Crewell, 19931. Inzwischen stellte sich heraus, daÂ die verwendeten 
MLS-Version 3 ClO-Daten einen Skalieimgsfehler von +8% aufgrund der Annahme ei- 
ner falschen Linienst&ke aufweisen. Zudem machte sich eine unzureichende Korrektur 
von HN03-Emissionen im 204 GHz ClO-Spektrum mit einem Offset von bis zu 0.2 ppbv 
bemerkbar [Santee et al., 19961. 
Ein Vergleich von im Rahmen dieser Arbeit im Fi-Ã¼hjah 1996 durchgefiihrten C10- 
Messungen des SUMASIASUR-EmpfÃ¤nger mit neueren, hinsichtlich der Fehler 
korrigierten MLS-Version4 Daten ist in Abbildung 5.6 dargestellt. HierfÃ¼ standen 
nur relativ wenige Daten zur Verfugung, da neben der Position der Messung - MLS 
erreicht eine horizontale AuflÃ¶sun von etwa 400 x400 km2 - aufgrund des ausgeprÃ¤gte 
ClO-Tagesganges auch ein vergleichbarer Sonnenzenitwinkel gegeben sein muÃŸ Beide 
Kriterien werden aufgrund des gegebenen Satellitenorbits nur selten erfullt, zudem sind 
die MLS-Daten nur fix wenige Tage der SUMASIASUR-MeÃŸkarnpagn erhÃ¤ltlich 
sodaÂ letztendlich nur Messungen innerhalb des Polarwirbels bei sehr hohen Weiten der 
potentiellen Vorticity verglichen werden konnten. 
Bei dem Vergleich muÂ zwischen der oberen und der unteren ClO-Schicht unterschieden 
werden. Oberhalb 30 km ist der MLS-Fehler sehr groÃŸ sodaÃ eine Ubereinstimmung 
innerhalb der Fehlergrenzen nahezu immer erreicht wird, wenngleich das mittlere 
MLS-Profil in diesem Bereich teilweise stark vom Verlauf des SUMASIASUR-Profils 
abweicht. Die QualitÃ¤ der MLS-Daten in diesem HÃ¶henbereic ist also nicht ausreichend, 
um sinnvoll mit den SUMASIASUR-Daten verglichen werden zu kÃ¶nnen Zwischen 16 
und 24 km ist der MLS-Fehler im allgemeinen kleiner. FÃ¼ diese FÃ¤ll ergibt sich eine 
gute Ãœbereinstimmung wenn der Sonnenzenitwinkel beider Messungen vergleichbar 
(LE 1') ist und die Messungen deutlich im Inneren des Polarwirbels durchgefÃ¼hr wurden, 
sodaÃ die jeweils leicht unterschiedlichen Positionen und rÃ¤umliche AuflÃ¶sunge nur 
eine untergeordnete Rolle spielen. Die dabei von beiden Instrumenten bestimmten 
SpitzenmischungsverhÃ¤ltniss belaufen sich auf Werte zwischen 1.5 ppbv (1.3.96) und 
1.9 ppbv (26.2.96) bei 20 km HÃ¶he Diese Messungen mit sehr guter Ãœbereinstimmun 
bei 20 km HÃ¶h sind in Abbildung 5.6 unten links bzw. oben rechts zu finden. Das 
SUMASIASUR-Instrument miÃŸ seine maximalen ClO-Werte bei Situationen groÃŸe 
PV von mehr als 50~10-6Km2kg-1s-1 auf dem 475K-Niveau. Am 1.3.1996 wird ein 
Spitzenwert von 2.0LE0.3 ppbv in der 20 km-Schicht festgestellt (Abbildung 5.6, unten 
rechts). Diese Messung ist aufgrund der vergleichbar hohen potentiellen Vorticity 
konsistent mit den zuvor erzielten Ergebnissen vom 26.2.96. Die MLS-Messung zeigt 
jedoch einen wesentlich geringeren Wert. Die eher untypische Form des MLS-Profils 
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Abbildung 5.6: Vergleich von SUMASIASUR ClO-Messungen im FebruarIMÃ¤r 1996 (durch- 
gezogen mit Fehlerbalken, wie in Abbildung 5.1) mit Messungen des UARSIMLS Instru- 
mentes (gepunktet mit schattiertem Fehferbereich). Die Daten und Positionen der Mes- 
sungen sowie die potentielle Vorticity bei 475K und der Sonnenzenitwinkel sind zusÃ¤tzlic 
angegeben. 
mit drei ClO-Maxima bei 20, 35 und 45 km, welche auch bei hier nicht dargestellten 
MLS-Messungen auÃŸerhal des Polarwirbels auftaucht, deutet aber auf Probleme bei 
der MLS-Messung (Ãœberschwinger hin. Die Abweichung kann jedoch an dieser Stelle 
nicht eindeutig erklÃ¤r werden. Die Unterschiede zwischen den SUMASIASUR- und 
MLS-MischungsverhÃ¤ltnisse vom 24.2.96 Abbildung 5.6, oben links) kÃ¶nne hingegen 
zum Teil auf den grÃ¶ÃŸer Sonnenzenitwinkel bei der SUMASIASUR-Messung sowie 
insbesondere auf die Lage im Randbereich des Wirbels zurÃ¼ckgefÃ¼h werden. MLS sieht 
hier offenbar auch aufgrund der versetzten Position der Messung und der geringeren 
rÃ¤umliche AuflÃ¶sun im Gegensatz zum SUMASIASUR-Instrument Luftmassen aus 
dem Wirbelinneren. 
Letztendlich ergibt der Vergleich der MLS-Version4 ClO-Daten mit SUMASiASUR- 
Daten bei 16-24 km innerhalb der Fehlergrenzen Ãœbereinstimmend C10- 
MischungsverhÃ¤ltniss fÅ¸ Messungen deutlich innerhalb des Polarwirbels. Die MLS 
ClO-Messungen sind oftmals durch eine hÃ¶her VariabilitÃ¤ gekennzeichnet. FÃ¼ die 
Vergleiche wurden ausschlieÃŸlic MLS-Profile mit der QualitÃ¤ ,,Good" (Quality_C10=4) 
verwendet, die vom Goddard DAAC3 der NASA bereitgestellt werden. Eine Mittelung 
von Einzelprofilen wurde nicht durchgefÃ¼hrt 
Neben dem Vergleich mit dem MLS-Instrument wurden noch einige andere Daten- 
Vergleiche durchgefuhrt. Eine gute Ãœbereinstimmun von SUMASIASUR C10- 
Messungen auÃŸerhal des polaren Vortex im Februar 1994 mit dem bei gleicher Fre- 
quenz messenden ballongestÃ¼tzte SLS-Radiometer wurde in [de Valk et al., 19971 ver- 
Ã¶ffentlicht Eine ebenfalls gute Ubereinstimmung mit Daten des bei 204 GHz messenden 
bodengestÃ¼tzte Mikrowellenradiometers RAM liefert auch eine im MÃ¤s 1995 im An- 
flug auf Spitzbergen durchgefuhste Messung im Ã¤uÃŸer Randbereich des Polarwirbels 
[Raffalski et al., 19961 [Raffalski, 19971. Alle diese Vergleiche beruhen auf Messungen 
mit Heterodyninstrumenten, da C10 in diesem Spektralbereich am leichtesten gemessen 
werden kann. Das flugzeuggestÃ¼tzt SUMASiASUR-Radiometer stellt dabei eines der 
weltweit empfindlichsten Instrumente dar. Vergleiche mit nicht-Mikrowellen Instrxmen- 
ten kÃ¶nne nicht aufgefÃ¼hr werden, da bis dato nur wenige solche Messungen im eu- 
ropÃ¤ische Teil der Arktis durchgefuhrt wurden und es bislang zu keiner gleichzeitigen 
Messung mit dem SUMASiASUR-Instrument gekommen ist. Ein im MÃ¤s 1995 koordi- 
nierter Vergleich mit einem ballongestÃ¼tzte in-situ Instrument [ Woyke et al., 19951 war 
wegen eines Defekts des in-situ GerÃ¤te leider nicht erfolgreich, 
HCl-Profile kÃ¶nne ebenfalls nur von wenigen Instrumenten gemessen werden. Eine gute 
Ãœbereinstimmun wird wiederum fÃ¼ den 1994 durchgefÃ¼hrte Vergleichsflug mit dem 
die gleiche Spektrallinie messenden SLS-Radiometer auÃŸerhal des Polarwirbels festge- 
stellt [de Valk et al., 19971. 
Desweiteren berichtet [Wohlgemuth, 19971 Ã¼be inen im Februar 1995 durchgefuhrten 
Vergleich mit einem Profil des HALOE4-Instruments auf dem UARS-Satelliten. HALOE 
miÃŸ als Sonnenokkultationsexperiment jeweils ein Profil bei allen etwa 15 vom Satel- 
liten pro Tag gesehenen Sonnenauf- und untergÃ¤nge mit einer HÃ¶henauflÃ¶su von et- 
'Goddard Space Flight Center - Distributed Active Archive Center 
Halogen Occultation Experiment 
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wa 4.5 km. Die Positionen der Messungen Ã¤nder sich mit der Position des Satelliten 
zu Erde und Sonne und liegen fÃ¼ jeden Tag in einem recht schmalen Breitenband. Ei- 
ne annÃ¤hern globale Abdeckung der Messungen wird je nach Jahreszeit in einem Zeit- 
raum zwischen 2 und 6 Wochen erzielt. Das MeÃŸprinzi beruht auf dem Vergleich der 
Absorption der durch die AtmosphÃ¤x transmittierten solaren Strahlung zur extratessi- 
stischen solaren Strahlung im Wellenl2ngenbereich 2.5 bis 10 um. Eine hohe Empfind- 
lichkeit wird durch die Verwendung einer mit HC1 gefÃ¼llte Gasfilterko~~elationszelle 
erreicht, durch die ein Teil der solaren Strahlung gefÃ¼hr wird. Letztendlich kann aus der 
Differenz der beiden Teilstrahlen auf das HCl-MischungsverhÃ¤ltni in der AtmosphÃ¤x 
geschlossen werden [Russell et al., 19931. Der Vergleich von [Wohlgemuth et al., 19951 
ergibt eine weitgehend gute Ãœbereinstimmun fÃ¼ eine Situation ungestÃ¶rte Chemie au- 
ÃŸerhal des Polarwirbels. Im HÃ¶henbereic um 30 km wird jedoch ein signifikant hÃ¶here 
HCl-MischungsverhÃ¤ltni der SUMASIASUR-Messung im Vergleich zu den rÃ¤umlic et- 
was entfernten HALOE-Daten festgestellt. 
Dieser Sachverhalt wird durch den in Abbildung 5.7 (linkes Bild) dargestellten Vergleich 
mit HALOE im MÃ¤s 1996 fÃ¼ die in dieser Arbeit behandelte MeÃŸkarnpagn erhÃ¤stet 
Gute Ãœbereinstimmun innerhalb der Fehlergrenzen wird hier im Bereich 15-25 km so- 
wie oberhalb etwa 45 km erzielt, dazwischen kommt es zu einer leicht positiven Abwei- 
chung der SUMASiASUR HCl-MischungsverhÃ¤ltnisse von den HALOE-Daten um Ca. 
20%. FÃ¼ den Vergleich wurden vom Goddasd-DAAC der NASA bereitgestellte HALOE- 
Daten der Version 18 vom auf die SUMASIASUR-Messung folgenden Tag verwendet. 
Aufgrund einer relativ stabilen Situation auÃŸerhal des Polarwirbels spielt der Zeitversatz 
zwischen den Messungen allerdings keine groÃŸ Rolle. HALOE HCl-Messungen wurden 
fÃ¼ die Validation des Instrumentes mit einer Anzahl koordinierter Messungen verschie- 
dener ballongestÃ¼tzte Instrumente sowie mit dem ATMOS-Instrument auf dem Space 
Shuttle verglichen. Hierbei wurden fÃ¼ HALOE etwa 10-20 % niedrigere Mischungsver- 
hÃ¤ltniss Ã¼be den HÃ¶henbereic der StratosphÃ¤x festgestellt [Russell et al., 19961, was 
den systematischen Unterschied zu den SUMASiASUR-Messungen zumindest teilweise 
erklÃ¤st 
Ãœbe den letzten im Februar 1997 am Rand des Polarwirbels durchgefih- 
ten Datenvergleich zwischen SUMASIASUR und einem ballongestÃ¼tzte FTIR- 
Sonnenokkultationsexperiment wird in [Bremer, 19971 berichtet, der exakt den in dieser 
Arbeit entwickelten Auswertealgorithmus fÃ¼ HC1 verwendet. Hierbei ergibt sich eine 
gute Thereinstimmung bis zur GipfelhÃ¶h des Ballons bei etwa 30 km. Ein Einbruch des 
HCl-MischungverhÃ¤ltnisse zwischen 19 und 22 km wird vom ASUR-Instrument aller- 
dings nicht gesehen. Die Ursache hierfÅ  ¸kann sowohl die schlechtere HÃ¶henauflÃ¶su 
des flugzeuggestÃ¼tzte SUMASIASUR-Radiometers als auch die kritische MeÃŸpositio 
am Rande des polaren Vortex sein. FÅ¸ eine genauere Analyse sei auf [Bremer, 19971 
verwiesen. 
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HALOE (N58.2/E-3.9) - 7.3.96 
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Abbildung5.7: Links: SUMASIASUR HO-Messung vom 6.3.1996 auÃŸerhal des Polarwir- 
bels im Vergleich mit einer Messung des HALOE-Instrumentes auf dem UARS-Satelliten 
vom 7.3.96. (SUMASIASUR: Durchgezogene Linien mit Fehlerbalken, HALOE: gepunktete 
Linie mit schattiertem lu-Fehlerbereich). Rechts: SUMASIASUR-N90 anhand einer 
Messung der 627.752 GHz-Linie vom 11.2.1995 im Polarwirbel im Vergleich zu Messungen 
zweier ballongestÃ¼tzte Instrumentevom selben Tag, MIPAS-B und ASTRID. 
SUMASIASUR N20-Messungen kÃ¶nne nur in zwei FÃ¤lle mit Daten anderer Instru- 
mente verglichen werden. Der erste, eine gute Ãœbereinstimmun fÃ¼ eine Situation 
auÃŸerhal des polaren Vortex ergebende Vergleich wurde von [de Valk etal . ,  19971 
durchgefÃ¼hrt Das Vergleichsinstrument war wieder das ballongestÃ¼tzt SLS-Radiometer. 
Einen weiterer Vergleich mit ballongestÃ¼tzte Instrumenten, dem MIPAS-B Mi- 
chelson Interferometer [Oelhafetal . ,  19951 sowie dem ASTRID-Kryosampler 
[Engel etal . ,  19951 wurde bereits in [Urban et al., 19961 verÃ¶ffentlich und ist in 
Abbildung 5.7 dargestellt. Die Messungen wurden am 11.2.95 Ã¼be Nordskandinavien 
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innerhalb des polaren Voi-tex durchgefÃ¼hrt wobei von allen drei Instrumenten ein 
starkes Absinken der Luft im Wirbel festgestellt wurde. Die SUMASIASUR-Messung 
stimmt innerhalb der Fehlergrenzen im HÃ¶henbereic 20-30 km mit den Vergleichs- 
messungen Ã¼berein oberhalb von 30km liegen keine Vergleichsdaten vor. Unterhalb 
von 20km neigt die SUMASIASUR-Messung jedoch zu einer UberschÃ¤tzun des 
NzO-MischungsverhÃ¤ltnisses Auf diesen fÃ¼ die SUMASIASUR-Messungen der 
627.752 GHz-Linie beobachteten Effekt wurde bereits in Abschnitt 5.2 hingewiesen. Es 
handelt sich wahrscheinlich um einen systematischen Effekt aufgrund der nicht mit genÃ¼ 
gender Genauigkeit bekannten Linienverbreiterungsparameter sowohl der NzO- als auch 
der Ã¼berlagerte %^-Linie. Weitere Vergleiche mit N20-Daten des ILAS-Instruments 
auf dem japanischen ADEOS-Satelliten - einem in solarer Okkultation messenden 
Infrarotspektrometer- sind in [Bremer, 19971 zu finden und zeigen den gleichen Trend 
einer N~O-ÃœberschÃ¤tzu in den SUMASIASUR-Ergebnissen. Vergleichsmessungen 
fÃ¼ die seit 1996 vom SUMASIASUR-System gemessene NaO-Linie bei 652.833 GHz, 
deren Inversion generell kleinere N20-MischungsverhÃ¤ltniss liefert und somit eine 
bessere Ãœbereinstimmun mit Vergleichsmessungen erwarten lassen, liegen leider noch 
nicht vor. 
5.4.4 Ozon 
FÃ¼ eine Validierung der SUMASIASUR-Ozonmessungen stehen einige Vergleichsmes- 
sungen zur VerfÃ¼gung 
Im unteren HÃ¶henbereic bis maximal 30 km eignen sich insbesondere Ozonsonden auf- 
grund ihrer hohen Genauigkeit und guten HÃ¶henauflÃ¶su fur einen Datenvergleich. Ab- 
bildung 5.8 zeigt nun den Vergleich der SUMASIASUR-Ozonmessungen anhand der 
625.372 GHz-Ozonlinie mit Ozonsondendaten5 fur verschiedene Situationen innerhalb, 
arn Rande, sowie auÃŸerhal des Polawirbels im Zeitraum 22.2.1996 bis 6.3.1996. Die 
zeitlichen und rÃ¤umliche Unterschiede zwischen den ausgewhlten SUMASIASUR- und 
Ozonsondenmessungen sind hinreichend klein, um allzu groÃŸ Ozondifferenzen aufgrund 
von Transposteffekten ausschlieÃŸe zu kÃ¶nnen Hierbei wird generell eine sehr gute Ãœber 
einstimmung im Rahmen der SUMASIASUR-MeÃŸfehle festgestellt. Aufgrund der ge- 
ringeren HÃ¶henauflÃ¶su lassen sich die von den Sonden beobachteten feinen vertikalen 
Strukturen natÃ¼rlic nicht vom SUMASIASUR-GerÃ¤ auflÃ¶sen 
Oberhalb 30 km stehen weniger Vergleichsmessungen zur VerfÅ¸gung Dennoch verifi- 
zieren die in Abbildung 5.8 dargestellten Messungen des bodengestÃ¼tzte Mikrowel- 
lenradiometers RAM sowie des satellitengestÃ¼tzte UARSIHALOE-Instiumentes die 
SUMASIASUR-Ozonmessungen auch in diesem HÃ¶henbereic innerhalb der Fehlergren- 
zen. Die zur VerfÃ¼gun stehende Messung des RAM-Radiometers wurde dabei erst zwei 
Tage nach dem MeÃŸflu nach Spitzbergen durchgefuhrt. Die tÃ¤glic durchgefÃ¼hrte Oz- 
'Die Ozonsondendaten wurden der Datenbankdes Nonvegian Institute for Air Research (NILU) entnommen 
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1 1996 12:26:04 UT N78.3/E12.7 SZA: 87.1' 
0, VMR 
Mor 6 1996 11:30:29 UT N63.7/E1 1.0 SZA: 70.0- 
0, VMR 
Wed Feb 28  1996 11:13:01 UT N67.1/E14.1 SZA- 76.4O 
0 2 x 1 0 '  4 x 1 0 '  6 x 1 0 ~  8 x 1 0 - '  
0, VMR 
Abbildung 5.8: Vergleich der SUMASIASUR Ozonmessungen (durchgezogene Linien mit 
Fehlerbalken) mit hochaufgelÃ¶ste Ozonsondendaten fÃ¼ unterschiedliche MeÃŸsituationen 
Oben links: Messung innerhalb des Polarwirbels uber Spitzbergen vom 1.3.1996. ZusÃ¤tz 
lich zur Ozonsondenmessung vom selben Tag ist eine Messung des bodengestÃ¼tzte Mi- 
krowellenradiometers RAM vom 3.3.1996 eingezeichnet (gepunktet). Oben rechts: Mes- 
sung vom 28.2.1996 uber Nordskandinavien bei einem sehr hohen Wert der potentiel- 
len Vorticity im Vergleich mit einer in Sodankyla (Finnland) gestarteten Ozonsonde. Un- 
ten links: Messung irn Bereich des Vortexrandes Ã¼be Norwegen am 6.3.1997. Neben der 
Messung einer Gardamoen-Ozonsonde ist ein HALOE-Ozonprofil vom 7.3.96 dargestellt 
(gepunktete Linie). Unten rechts: Messung in mittleren Breiten auÃŸerhal des Polarwirbels 
im Vergleich zu einer DeBilt-Ozonsonde. 
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onsondemnessungen zeigen jedoch keine starken Variationen uber diesen 2-Tages Zeit- 
raum, sodaÃ auch oberhalb 30 km kaum von drastischen Ã„nderunge der Ozonkonzentra- 
tion ausgegangen werden muh. 
5.5 Zusammenfassung: Datenanalyse 
In diesem Kapitel uber die Datenanalyse der SUMASIASUR-Messungen wurden zu- 
nÃ¤chs die in der Praxis fÃ¼ die Vorbereitung der Rohdaten und die Anpassung der an- 
gewendeten Inversionsverfahren notwendigen Schritte beschrieben. Dabei wurden fÃ¼ die 
gemessenen Spektrallinienvon C10, HC1, Os undN20 die jeweiligen Besonderheiten her- 
vorgehoben und die Fehler der Messungen sowie die HÃ¶henauflÃ¶sung anhand des Bei- 
spiels der atmosphÃ¤rische Messungen Ã¼be Spitzbergen vom l .3.1996 berechnet. Des- 
weiteren wurde der EinfluÂ der zur Stabilisierung der Inversionsverfahsen verwendeten 
, A  priori"-Profile in AbhÃ¤ngigkei von der HÃ¶h abgeschÃ¤tzt 
Im zweiten Teil wurde dann eine Validierung der SUMASIASUR-Messungen anhand 
von Datenvergleichen mit unabhÃ¤ngige Messungen durchgefuhrt. WÃ¤hsen fÃ¼ C10 und 
Ozon gute Ubereinstimmungen mit den Messungen anderer Instrumente (MLS, HALOE, 
RAM, Oa-Sonden) gefunden wurden, stellten sich leichte positive systematische Diffe- 
renzen fÃ¼ HC1 im HÃ¶henbereic 30-40 km im Vergleich mit HALOE sowie fÅ¸  NzO 
(627.751 GHz) bei HÃ¶he unterhalb 20 km im Vergleich mit MIPAS und ASTRID her- 
aus. FÃ¼ diese MolekÃ¼l existieren allerdings wie auch fÃ¼ C10 in der oberen StratosphÃ¤ 
re nur wenige Vergleichsmessungen, sodaÃ ein systematischer Fehler - mÃ¶glicherweis 
aufgrund von Fehlern der Linienverbreiterungspasarneter - nur vermutet werden kann. 
FÃ¼ die erstmals 1996 bei 652.833 GHz gemessene N20-Linie, deren Messungen generell 
kleinere N20-MischungsverhÃ¤ltniss im Bereich der unteren StratosphÃ¤x im Vergleich 




MeÃŸkampagne und Ergebnisse 
Auf europÃ¤ische Ebene wurde im Winter 1991/92 die EASOE1-Kampagne und in ih- 
rer Nachfolge die in 3 Phasen durchgefÃ¼hrt SESAME2-Kampagne der Jahre 1994 und 
1995 organisiert und finanziert, welche insbesondere die Erforschung der Ursachen des 
Ozonabbaus in der winterlichen StratosphÃ¤s der NordhemisphÃ¤s sowie die Austausch- 
Prozesse mit mittleren Breiten zum Ziel hatten. Einen Beitrag im Rahmen dieser Kampa- 
gnen lieferte auch das flugzeuggestÃ¼tzt SUMAS-Experiment, welches vom Institut fur 
Urnweltphysik der UniversitÃ¤ Bremen zunÃ¤chs hauptsÃ¤chlic zur Messung des fur den 
Ozonabbau in der arktischen StratosphÃ¤s hauptverantwortlichen Chlon'adikals C10 so- 
wie des Chlor-sesesvoirs HC1 eingesetzt wurde. 
Der Schwerpunkt dieser Arbeit liegt nun auf den in den nachfolgenden Jahren 1996- 1997 
mit dem SUMASIASUR-Radiometer durchgefÃ¼hrte MeÃŸkampagnen Bevor jedoch eine 
Darstellung und Interpretation ausgewÃ¤hlte Messungen und erzielter Ergebnisse erfolgt, 
wird zunÃ¤chs eine kurze Zusammenfassung der wichtigsten Ergebnisse der letzten MeÃŸ 
kampagnen gegeben. Tabelle 6.1 gibt einen Ã¼berblic Ã¼be die ZeitrÃ¤um der MeÃŸkarn 
pagnen, die jeweils erzielte Systemempfindlichkeit sowie die gemessenen MolekÃ¼le Als 
Basisflughafen fÅ  ¸ die MeÃŸkampagne diente aufgrund seiner geographischen Lage bei 
allen Kampagnen Kiruna in Nordschweden. 
6.1 Ergebnisse vorangegangener Kampagnen 
WÃ¤hsen der EASOE-Kampagne im Winter 1991-92 wurden zum ersten Mal C10- 
Profile mit dem SUMASISMS, einem auf die Temperatur flÃ¼ssige Stickstoffs gekÃ¼hl 
' European Arctic Stratospheric Ozone Experiment 
2Second European Stratospheric Arctic and Midlatitude Experiment 
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Tabelle 6.1: MeÃŸkampagne mit Submillimetersensoren auf dem Forschungsflugzeug FALCON im 
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ten Schottky-Dioden-EmpfÃ¤nger gemessen. Aufgrund der geringen Empfindlichkeit und 
schlechten StabilitÃ¤ des Instruments konnte nur jeweils ein ClO-Profil pro Flug be- 
stimmt werden. HC1- und Ozonmessungen wurden mit dem ungekÃ¼hlte SUMAS- 
Radiometer durchgefÅ¸hrt Die Ergebnisse der Messungen sowie die fÃ¼ diese Kampagne 
entwickelten Auswerteverfahren sind in [Crewell et al., 19941, [Wehr et al., 19941 und 
[Wehret al., 19951 beschrieben. Hierbei wurde eine deutlich Abnahme des in der unte- 
ren StratosphÃ¤s gemessenen aktiven Chlors (C10) im Zeitraum Februar bis MÃ¤s 1992 
gemessen. Gleichzeitig konnte keine signifikante Zunahme an HC1 festgestellt werden. 
Somit unterstÃ¼tzte die Messungen die Annahme, daÂ in der Arktis, im Gegensatz zur 
Antarktis, zunÃ¤chs die Konversion in CIONOa der bevorzugte Weg der RÃ¼ckfÅ¸hru des 
aktiven Chlors in die Resesvoirgase ist. 
Die UARS-Unterflug Kampagne im Februar 1993 stand im Zeichen eines Vergleichs der 
gemessenen ClO-Profile mit dem satellitengestÃ¼tzte UARSIMLS-Instrument. Die dabei 
erzielte gute Ubereinstimmung ist in [Crewell et al., 19951 detailliert beschrieben (siehe 
auch 5.4.1). Aufgrund einer verbesserten StabilitÃ¤ des SUMASISMS-EmpfÃ¤nger konn- 
ten erstmals ClO-Schnitte Ã¼be den Rand des Polawirbels mit einer im Vergleich zum 
Satelliteninstrument relativ hohen horizontalen AuflÃ¶sun von etwa 200 km bestimmt 
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6.1. ERGEBNISSE VORANGEGANGENER KAMPAGNEN 
FÃ¼ die SESAME I-Kampagne 1994 wurde das zuvor ungekÃ¼hlt SUMS-Radiometer 
durch Adaption eines empfindlichen, mit flÃ¼ssige Helium gekÃ¼hlte SIS-Mischers von 
SRON, Groningen, erheblich verbessert [Mees et al., 19951, Das in SUMASIASUR urn- 
benannte EmpfÃ¤ngersyste ermÃ¶glicht erstmals Profilmessungen der MolekÃ¼l C10, 
HC1, NzO und Ozon wÃ¤hren eines einzelnen Fluges. Messungen der 627.752 GHz NzO- 
Linie sowie einer ClO-Linie bei 686 GHz wurden zum ersten Mal durchgefÃ¼hrt Auf- 
grund einer ungÃ¼nstige meteorologischen Situation war der Polarwirbel allerdings wÃ¤h 
rend der nur kurzen MeÃŸkampagn auÃŸerhal der Reichweite des Forschungsflugzeugs. 
Ein Vergleich mit einem im selben Spektralbereich arbeitenden ballongestÃ¼tzte Radio- 
meter des JPL3 ergab eine gute Ãœbereinstimmun der Ergebnisse fÃ¼ alle gemessenen 
MolekÃ¼le Die fÃ¼ ungestÃ¶rt Chemie typischen Messungen wurden zudem von einem 3- 
dimensionalen chemischen Transpor-tmodell (SLIMCAT, [ChIppe$eld et al., 19971) gut 
reproduziert [de Valk et al., 19971. 
Eine Optimierung des SUMASIASUR-Systems durch die Eliminierung von Fehlanpas- 
sungen in der Quasioptik, der Verwendung empfindlicherer Dioden sowie der im Rahmen 
dieser Arbeit durchgefÃ¼hrte Anpassung eines breitbandigen, hochauflÃ¶sende Akusto- 
Optischen Spektrometers brachte fÃ¼ die SESAME 111-Kampagne im Februar und MÃ¤r 
1995 eine weitere Verbesserung der Systemempfindlichkeit. Der hierdurch mÃ¶glich 
Test der 3-dimensionalen chemischen Transportmodelle SLIMCAT und REPROBUS 
[Lefevre et al., 19941 anhand eines rÃ¤umlic hochaufgelÃ¶s (530 km) gemessenen C10- 
Schnitts uber den Rand des Polarwirbels ergab eine gute Ãœbereinstimmun fÃ¼ SLIM- 
CAT, nicht jedoch fÃ¼ REPROBUS, welches eine etwas zu geringe Chloraktiviesung mo- 
dellierte [ Wohlgemuth et al., 19961. Desweiteren konnten mithilfe eines neuentwickelten 
gegenÃ¼be AusreiÃŸer in den Spektren robusten Inversionsverfahrens aus den rÃ¤umlic 
hochaufgelÃ¶ste Daten kleinrÃ¤umig Luftmassen leicht erhÃ¶hte ClO-Konzentrationen 
deutlich auÃŸerhal des polaren Vostex festgestellt werden [ Wohlgemuth, 19971, die von 
den schlechter auflÃ¶sende Modellen nicht simuliert werden konnten. Diese Messungen 
lieferten einen weiteren Hinweis fÃ¼ das Ablaufen von Austauschprozessen polarer Luft 
mit der Luft mittlerer Breiten uber die AblÃ¶sun von sogenannten Filamenten vom Wir- 
belrand. 
WÃ¤hsen der SESAME 111-Kampagne wurde zum ersten Mal ein vom englischen Ruther- 
ford Appleton Laborato~y (RAL) entwickeltes EmpfÃ¤nger-Fronten zusammen mit dem 
SUMS-Backend eingesetzt. Mit diesem bei Frequenzen um 500 GHz messenden SIS- 
Empfhger konnten neben den ebenfalls gemessenen MolekÃ¼le C10,Os und Na0 auch 
HNOs-Profile bestimmt werden [Siddans et al., 19951. 
Eine zusammenfassende Darstellung der Ergebnisse aller vier vorausgegangenen Februar- 
Kampagnen ergab schlieÃŸlic einen nahezu linearen Zusammenhang zwischen der poten- 
tiellen Vorticity bei 475 K und den ClO-SÃ¤ulendichte [de Valk et al., 19951. Sowohl die 
experimentellen Unsicherheiten als auch die meteorologischen VariabilitÃ¤te sind aller- 
3Jet Propulsion Laboratory, Pasadena, CSA 
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dings zu groÃŸ um aus diesen Messungen die erwartete Zunahme des aktiven Chlors in 
der StratosphÃ¤r mit den Jahren bestÃ¤tige zu kÃ¶nnen 
6.2 Die SUMAS/ASUR MeÃŸkampagn 1996 
Bevor mit der Darstellung der Ergebnisse der im Zeitraum 22.2.-6.3.1996 durchgefÃ¼hrte 
MeÃŸkarnpagn begonnen wird, sollen noch einmal die Vor- und Nachteile flugzeugge- 
stÃ¼tzte Femerkundungsmessungen gegeneinander abgewogen und auf diese Weise ver- 
deutlicht werden: 
6 ZunÃ¤chs einmal sind Fernerkundungssensoren auf hochfliegenden Forschungsflug- 
zeugen nicht durch die Absorption der Troposph&e beeinfluÃŸ und somit wesent- 
lich empfindlicher als bodengestÃ¼tzt Instrumente, da das ungestÃ¶rt stratosphÃ¤ 
rische Signal delektiert werden kann. Im Falle des SUMASIASUR-Radiometers 
werden Messungen kleiner Linien, z.B. von C10, in einer QualitÃ¤ mÃ¶glich die 
kein bodengestÃ¼tzte Mikrowellensadiometer zu erreichen vermag. Insbesondere 
C10 besitzt gerade im Submillimeterbereich besonders starke Spektrallinien, wo 
die Troposph&e praktisch undurchsichtig ist. Andere Spektrallinien wie z.B. die 
von HC1 sind auÃŸe bei SubmillimetenvellenlÃ¤nge nur im Infraroten zu finden, 
wo aufgrund der starken Dopplerverbreiterung der Linien vom Boden aus lediglich 
SÃ¤ulenbestimmunge mÃ¶glic sind. 
9 FlugzeuggestÃ¼tzt Messungen besitzen gegenÃ¼be satellitengetragenen Sensoren 
den Vorteil einer besseren horizontalen AuflÃ¶sung soda.8 Untersuchungen klein- 
rÃ¤umige Strukturen z.B. im Randbereich des Polarwirbels mÃ¶glic werden. 
13 Eine gleichzeitig hohe zeitliche und rÃ¤umlich AuflÃ¶sun erlaubt zudem die 
Bestimmung von KonzentrationsÃ¤nderunge der gemessenen Spurengase aufgrund 
von photolyseratenabhÃ¤ngige Reaktionen, wenn bei einem MeÃŸflu die Tag- 
Nacht-Grenze Ã¼berfloge wird. 
@ DemgegenÃ¼be kÃ¶nne aufgmnd der hohen Kosten MeÃŸflÃ¼ nur an wenigen Ta- 
gen im Jahr durchgefÃ¼hr werden, sodaÂ eine Bestimmung etwa von Jahresgiingen 
- typische Ergebnisse boden- und satellitengestÃ¼tzte Instrumente - nicht in Frage 
kommen kann. Im Gegensatz zu der globalen Abdeckung satellitengestÃ¼tzte Mes- 
sungen werden nur Stichproben zu bestimmten Zeiten und Orten genommen, von 
deren Wahl der Erfolg eines MeÃŸfluge entscheidend abhÃ¤ngt 
Satelliten- oder ballongestÃ¼tzt Fernerkundungsinstrmente kÃ¶nnen wenn sie ent- 
sprechend konstruiert sind, aufgrund ihrer Beobachtungsgeometrie eine bessere 
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vertikale AuflÃ¶sun erreichen. BallongestÃ¼tzt in-Situ Instrumente erreichen oft ei- 
ne grÃ¶ÃŸe MeÃŸgenauigkeit Die bei groÃŸe Nutzlasten sehr teuren ballongestÃ¼tzte 
Messungen sind allerdings aufgrund des Driftens mit der zu messenden Luftmas- 
se in noch extremeren MaÃŸ Stichprobenmessungen, die sich hauptsÃ¤chlic fÃ¼ die 
Bestimmung von Bilanzen der chemischen Familien (z.B. der Chlor- oder Stick- 
stoffamilie) eignen. 
Letztendlich ergÃ¤nze sich die auf unterschiedliche Weise erzielten MeÃŸergebniss fÃ¼ 
eine umfassende Analyse der Ozonabbaumechanismen in der arktischen StratosphÃ¤se 
Besondere Aufgaben der SUMASIASUR-Messungen sind dabei 
1. die Messung der Chlorverbindungen C10 und HC1 zur Bestimmung der Chlorak- 
tivierung im polaren Wirbel (siehe Abschnitt 6.2.4), 
2. die Untersuchung kleinrÃ¤umige Strukturen innerhalb, am Rand und auÃŸerhal 
des Polaswirbels, anhand der Messungen von C10, HC1, NzO und Ozon (Abschnitte 
6.2.5 und 6.2.6), 
3. die Bestimmung von chemisch bedingten Verlusten der gemessen Spurengas- 
mischungsverhÃ¤ltniss im Polarwirbel im Vergleich zu den auÃŸerhal des Wirbels 
gemessenen Werten (siehe 6.2.7), 
4. die Untersuchung zeitabhÃ¤ngige Reaktionsmechanismen wie z.B. des Tages- 
gangs von C10 (Abschnitt 6.5). 
Hieraus ergibt sich somit eine Gliederung fÅ  ¸die Darstellung der MeÃŸergebnisse Parallel 
dazu ist das SUMASIASUR-System insbesondere fÅ  ¸die Ãœberpsiifun und Validierung 
von chemischen Modellen sowie von Satellitenmessungen geeignet. 
6.2.1 Meteorologische Situation im Winter 1995196 
Der winterliche arktische Polaswisbel ist im allgemeinen dynamisch wesentlich aktiver 
als sein GegenÃ¼be in der Antarktis. Dies fÅ¸ hr zu einer groÃŸe VariabilitÃ¤ der meteo- 
rologischen Rahmenbedingungen fÅ  ¸ chemisch bedingten Ozonverlust und dynamische 
Umverteilung im Vergleich der Jahre. 
Der Winter 1995/96 war dabei der kÃ¤ltest in der Geschichte der 30-jÃ¤hrige Analysen der 
freien UniversitÃ¤ Berlin mit ungewÃ¶hnlic tiefen Temperaturen Å¸be einen sehr langen 
Zeitraum hinweg. So war die Entstehung von PSC-Typ1 in der unteren StratosphÃ¤s des 
arktischen polaren Vortex durchgehend von Dezember 1995 bis Anfang MÃ¤s 1996 Å¸be 
eine ausgedehnte FlÃ¤ch und einen groÃŸe vertikalen Bereich mÃ¶glic [EU, 1997 (a)], 
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eine Grundvoraussetzung fÃ¼ eine starke Chloraktiviesung und den daraus resultierenden 
Ozonabbau. 
6.2.2 Zeitraum der Kampagne 
Die MeÃŸkampagn mit dem SUMASIASUR-System fiel nun in den Zeitraum zwischen 
dem 22.2.1996 und dem 6.3.1996, in der der polare Vortex und auch das KÃ¤ltezentsu 
recht stabil uber dem Nordatlantik und Skandinavien lagen. Das Ausmal? der Chloraktiv- 
ierung innerhalb und am Rand des Wirbels konnte im Rahmen einer Reihe von FlÃ¼ge 
bestimmt werden. Tabelle 6.2 gibt einen Ãœberblic Å¸be die 1 1 durchgefuhrten MeÃŸflÃ¼g 
SUMAS / ASUR Campaign with the Falcon Aircrafi 1996 
Flight 
01 










03 1 25.02. 1 14:02 1 4:28 h 1 Kiruna - N68/W14 - Kiruna 
08 
09 
Tabelle 6.2: Ãœbersich Å¸be die im Februar und MÃ¤r 1996 mit dem SUMAS/ASUR-System 
durchgefuhrten MeÃŸflÃ¼g 
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Die TransferflÃ¼g Nr. 1 und 1 1 sowie Flug 5 fÃ¼hrte dabei uber den Rand des Polarwirbels. 
Insgesamt drei MeÃŸflÃ¼ (Nr. 3,7,10) wurden fÅ¸ die Erkundung des ClO-Tagesganges 
durchgehhrt. Ein weiteres Hauptanliegen der 1996er-Kampagne war die - im Rahmen 
dieser Arbeit nicht vertiefte - Detektion von sehr kleinen Linien, z.B. von HO2 und auch 
BrO. FÃ¼ erste Ergebnisse bzgl. HOz sei an dieser Stelle auf [Urban etal., 19961 ver- 
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europÃ¤ische ERS-2 Satelliten, einem im sichtbaren und UV-Bereich arbeitenden Sensor, 
koordiniert. Die Validation von GOME ist allerdings ebenfalls nicht Thema dieser Arbeit 
und GOME ClO-Daten liegen z. Zt. auch noch nicht vor. Vergleiche mit GOME-Daten 
werden daher nicht prÃ¤sentiert 
6.2.3 Vergleich mit 3D-Modell 
Parallel zu der Darstellung der SUMASIASUR-MeÃŸergebniss oll in den folgenden Ab- 
schnitten ein Vergleich mit den Ergebnissen des dreidimensionalen chemischen Trans- 
portmodells SLIMCAT der UniversitÃ¤ Cambridge durchgefiihst werden. Neben der 
UberprÃ¼fun und Validierung des Modells ist dies wichtig, um die zu bestimmten 
Zeiten an verschiedenen Orten durchgefuhrten Messungen in einen grÃ¶ÃŸer Zusam- 
menhang einzuordnen und somit im Rahmen des 3D-Modells einen spÃ¤tere indirek- 
ten Vergleich mit anderen, nicht zeitgleichen Messungen zu ermÃ¶gliche (siehe z.B. 
[Chipperfield et al., 19971 fÃ¼ die 95er-Kampagne). 
Dreidimensionale chemische Transportmodelle eignen sich besonders gut fÅ  ¸ die Ana- 
lyse der chemischen VorgÃ¤ng in der StratosphÃ¤se da die benÃ¶tigte Temperatur- und 
Windfelder meteorologischen Analysen entnommen werden, welche auf Radiosonden- 
und Satellitendaten basieren. Dies erlaubt eine realistische Unterscheidung zwischen dy- 
namischen und chemischen Effekten. Das SLIMCAT-Modell verwendet hierzu die Da- 
ten des ,,UK Meteorological Office" (UKMO). ModellÃ¤uf fÃ¼ die Arktis werden gegen 
Ende November, also vor Beginn des jeweiligen Winters, initialisiert. Als Anfangskon- 
zentrationen fur die zahlreichen Spurengase werden wenn mÃ¶glic Satellitendaten (z.B. 
UARS) oder ansonsten die Ergebnisse zweidimensionaler klimatologischer Modelle fur 
die entsprechende Jahreszeit herangezogen. Das SLIMCAT-Modell verwendet bei den in 
dieser Arbeit dargestellten ModellÃ¤ufe 1 1 IsentropenflÃ¤che zwischen den potentiellen 
Temperaturen 350 und 2300 K als vertikale Koordinaten. Dies entspricht in etwa dem HÃ¶ 
henbereich zwischen 12 und 50 km. Die horizontale AuflÃ¶sun betrÃ¤g 2.5' Breiten- und 
5,625' LÃ¤ngengrade Das detaillierte chemische Modul des Modells umfaÃŸ die Å¸bliche 
chemischen Familien (OZ, NOy, Cly, Bry, HOZ) sowie langlebige Spurengase wie NzO 
und CH4. Desweiteren ist eine Behandlung der heterogenen Reaktionen auf Sulfataeroso- 
len und PSC's implementiert. Eine ausfuhrlichere Beschreibung des SLIMCAT-Modells 
ist in [Chipperfield et al., 19961 zu finden. 
6.2.4 Chloraktivierung in der Arktis 
ZunÃ¤chs soll die vom SUMASIASUR-Radiometer festgestellte Chloraktivierung in 
der unteren arktischen StratosphÃ¤s dargestellt werden. Einige wÃ¤hsen der Kampa- 
gne gemessene ClO-Profile mit SpitzenmischungsverhÃ¤ltnisse von bis zu 2.0 ppbv in 
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Abbildung 6.1: Typische SUMAS/ASUR CIO- und HCI-Messungen im arktischen polaren 
Wirbel 1996. Den ClO-Messungen auf der linken Seite ist jeweils rechts eine in nÃ¤ch 
ster NÃ¤h durchgefÃ¼hrt Messung des Reservoirgases HCI gegenÃ¼bergestellt Neben 
den MeÃŸergebnisse (durchgezogen mit Fehlerbalken) sind zusÃ¤tzlic Ergebnisse des 
SLIMCAT-3D-Modells fÃ¼ den Tag und die Position der Messungen dargestellt (gestrichelt 
mit KÃ¤sten) Oben: Messung vom 25.2.1996, Mitte: Messung vom 26.2.1996, unten: Mes- 
sung vom 2.3.1 996. 
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20 km HÃ¶h wurden bereits in Abbildung 5.6 beim Vergleich mit Messungen des MLS- 
Instrumentes gezeigt. ClO-MischungsverhÃ¤ltniss in dieser GrÃ¶ÃŸenordnu bedeuten 
praktisch eine komplette Aktivierung des anorganischen Chlors in der unteren StratosphÃ¤ 
re, wie Modellrechnungen ergeben [Shindell, 19951. Den ClO-Profilen werden nun zu- 
sÃ¤tzlic Messungen des Reservoirgases HC1 gegenÃ¼bergestellt Abbildung 6.1 stellt drei 
weitere typische ClO-Messungen (links) sowie die entsprechenden HCl-Profile (rechts) 
aus dem Polarwirbel vor. Hierbei ist wiederum die deutliche Chloraktiviemg zu erken- 
nen, die sich zwischen 1.3 und 1.9 ppbv bewegt, wÃ¤hsen zur gleichen Zeit niedrige HC1- 
Werte von weniger als Ca. 0.5 ppbv im HÃ¶henbereic 16-20 km festgestellt werden. 
Neben den ASUR-Messungen sind zusÃ¤tzlic die Ergebnisse des SLIMCAT-Modells fÃ¼ 
den jeweiligen Tag (12:OOUT) und die Position der Messung angegeben. Wie bereits 
fÅ  ¸den SESAME-Winter 1994195 festgestellt wurde [Wohlgemuth et al., 19961, wird die 
Chloraktiviemng aufgrund heterogener chemischer Prozesse bei 20 km vom Modell ge- 
nerell recht gut wiedergegeben, wenngleich der Spitzenwert der Chloraktivierung vom 
26.2.1996 (Abbildung 6.1, Mitte links) unterschÃ¤tz wird. FÃ¼ diesen MeÃŸflu ermittelt 
SLIMCAT um Ca. 0.6 ppbv zu niedrige ClO-Spitzenwerte, wobei die SUMAS/ASUR- 
Messung zusÃ¤tzlic durch eine Messung des MLS-Instrumentes (Abbildung 5.6) bestÃ¤tig 
wird. Die Ãœbereinstimmun bei den beiden anderen Beispielen ist hingegen bemerkens- 
wert, wenn man bedenkt, daÂ die Initialisierung des Modells bereits ca. 3 Monate vor der 
Messung erfolgte. In allen drei in Abbildung 6.1 dargestellten Messungen wird auch der 
obere ClO-Peak recht gut vom Modell wiedergegeben, besÃ¼cksichtig man den MeÃŸfehle 
sowie die geringe HÃ¶henauflÃ¶su von Messung und Modell in dieser HÃ¶he SLIMCAT 
modelliert das obere ClO-Maximum bei einer potentiellen Temperatur von 1400 K, also 
in etwa 2-3 Kilometer unterhalb der a priori festgesetzten InversionsstÃ¼tzstell bei 40 km. 
Der Vergleich der SUMASIASUR-Messungen des Chlorreservoirgases HC1 mit dem 3D- 
Modell verlangt etwas mehr Aufmerksamkeit. Im HÃ¶henbereic zwischen 30 und 50 km 
sind die MeÃŸergebniss wesentlich grÃ¶ÃŸ als die Modellwerte. Dieser Effekt ist schon 
bei dem Vergleich mit dem HALOE-Instrument aufgetreten, wo auf einen mÃ¶gliche sy- 
stematischen Fehler der Messung hingewiesen wurde. Andererseits besteht natÃ¼rlic auch 
die MÃ¶glichkeit daÂ das Modell aufgrund der Initialisierung mit den gegenÃ¼be unabhÃ¤n 
gigen Vergleichsmessungen systematisch etwa 10-20% niedrigeren HALOE-Daten noch 
ein gewisses ErinnerungsvermÃ¶ge aufweist (siehe auch Abschnitt 5.4.2). Im unteren HÃ¶ 
henbereich unterhalb etwa 20 km ergeben Messung und Modell Ã¼bereinstimmen sehr 
niedrige HCl-MischungsverhÃ¤ltnisse da zu dieser Jahreszeit HC1 Ã¼be die heterogenen 
Reakionen an den OberflÃ¤che der PSC's in aktives Chlor (Clz=Cl+C10+2C1202) umge- 
wandelt wurde. WÃ¤hsen das HCl-Minimum im Modell jedoch in allen drei Beispielen 
bei Ca. 18-20 km zu finden ist, sehen die SUMASIASUR-Messungen einen mit der HÃ¶h 
variableren Verlauf des HCl-Profils, welcher auf ein unterschiedlich stark ausgeprÃ¤gte 
Absinken der gemessenen Luftmassen - und somit des HCl-Minimums - im Vergleich 
der drei Messungen hindeutet. Unter BesÃ¼cksichtigun des glÃ¤ttende Effekts der be- 
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grenzten HÃ¶henauflÃ¶su von etwa 10 km in diesem HÃ¶henbereic und dem statistischen 
MeÃŸfehle von etwa 0.2 ppbv kann dennoch von einer Ãœbereinstimmun im Rahmen der 
Fehlergrenzen gesprochen werden. 
6.2.5 RÃ¤umlich VariabilitÃ¤ am Wirbelrand 
Das SUMASIASUR-Radiometer ist aufgrund seiner hohen rÃ¤umliche AuflÃ¶sun in der 
Lage, kleinsÃ¤umig Ã„nderunge der MischungsverhÃ¤ltniss der gemessenen Spurengase 
im Bereich des Wirbelrandes zu delektieren. Messungen von C10 Ã¼be den Wirbelrand 
hinweg wurden bereits von [Crewell et al., 19951 im Vergleich zum MLS-Instrument so- 
wie von [Wohlgemuth, 19971 beschrieben, wobei letzterer insbesondere eine gute Ãœber 
einstimmung der Messungen mit dem SLIMCAT-Modell feststellte. 1996 wurden zum 
ersten Mal neben der Messung von C10 auch Messungen der Spurengases HC1 und Ozon 
Ã¼be den Rand des Polarwirbels durchgefÃ¼hrt Diese Messungen sollen nun in diesem 
Abschnitt beschrieben und wieder mit dem 3D-Modell verglichen werden. Abbildung 6.2 
zeigt die Flugrouten der beiden im folgenden nÃ¤he behandelten MeÃŸflÃ¼ vom 28.2.1996 
und 6.3.1996. Die Karten sind mit den Konturen der potentiellen Vosticity auf der 475 K- 
FlÃ¤ch unterlegt, wodurch die Lage des Polarwirbels am Tag der Messung verdeutlicht 
wird. 
Abbildung 6.3 zeigt dazu zunÃ¤chs sechs bei dem RÃ¼ckflu von Kiruna nach Obespfaffen- 
hofen am 6.3.1996 gemessene ClO-Profile. Deutlich ist eine Abnahme des sich zunÃ¤chs 
auf 1.4 ppbv belaufenden 20 km-Peaks beim Verlassen des Polarwirbels zu erkennen. Die 
Wirbelgrenze, also der Bereich des grÃ¶ÃŸt PV-Gradienten, liegt dabei auf der 475 K Isen- 
tropen bei PV-Werten zwischen 30 und 40Km2kg1s1 .  Die Ubereinstimmung mit dem 
SLIMCAT-Modell ist wieder erstaunlich gut. Letztendlich werden MischungsverhÃ¤ltnis 
se von 0.4Â±0. ppbv bei einer grÃ¶ÃŸer HÃ¶h von 24 km arn Ã¤uÃŸer Rande des Vostex 
erreicht. 
Im Gegensatz hierzu funktioniert der fÃ¼ die Modellierung der heterogenen Chemie zu- 
stÃ¤ndig Mechanismus im SLIMCAT-Modell bei einer anderen Messung weniger gut. 
Abbildung 6.4 zeigt hierzu die ClO-Ergebnisse eines MeÃŸfluge vom 28.2.1996. WÃ¤h 
rend die SUMASIASUR-Messungen Ã¤hnlic wie beim ersten Beispiel zunÃ¤chs eine star- 
ke Chloraktivierung anzeigen (1.7k0.25ppbv C10 bei 20 km) und beim Verlassen des 
Polarwirbels auf ca. 0.4 ppbv C10 in 24 km HÃ¶h abfallen, stimmt das Modell nur au- 
ÃŸerhal des Polarwirbels befriedigend mit den Messungen Ã¼berein Innerhalb des Vortex 
kommt es zwar zu einer sehr guten Ãœbereinstimmun bei ungefÃ¤h 16 und 24km, da- 
zwischen jedoch sind die Abweichungen des Modellergebnisses signifikant und ergeben 
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Abbildung 6.3: SUMASIASUR ClO-Messungen am Vortexrand vom 6.3.1996 im Vergleich 
mit SLIMCAT-Ergebnissen. Dargestellt sind sechs Messungen zwischen N63.Io/E 10.OO 
(links oben) und N 60.20/E0.1Â (rechts unten). Bei den hier angegebenen Positionen han- 
delt es sich um die Koordinaten des Forschungsflugzeuges zum Zeitpunkt der Messung. 
Die Position relativ zum Polarwirbel ist den in den Grafiken angegebenen 475 K PV-Werten 
des ECMWF zu entnehmen. 
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Abbildung 6.4: CI0 am Vortexrand, 28.2.96. SUMASIASUR ClO-Messungen am Vortexrand 
vom 28.2.1996 im Vergleich mit SLIMCAT-Ergebnissen. Dargestellt sind sechs Messungen 
zwischen N 65.6OIE 12.7' (links oben) und N 58.5OIE 1 0 . 2 O  (rechts unten). Die Position re- 
lativ zum Polarwirbel ist den in den Grafiken angegebenen 475 K PV-Werten des ECMWF 
zu entnehmen. 
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H O  und Ozon 
Bei dem am 28.2.96 durchgefÃ¼hrte Flug Ã¼be den Wirbelrand handelt es sich um die er- 
ste Messung des SUMASIASUR-Systems, bei der C10, HC1 und Ozon bei einem Schnitt 
Ã¼be den Vortexrand bei nahezu den gleichen geographischen Positionen gemessen wur- 
den. 
HC1- und OzonmischungsverhÃ¤ltniss werden seit 1996 aus den vom SUMASIASUR- 
Radiometer bei einer Mittenfrequenz von 625.9 17 GHz gemessenen Spektren bestimmt, 
was eine gleichzeitige Detektion beider Spurengase auf dem RÃ¼ckflu nach Kiruna er- 
laubte. Auf dem Hinflug in sÃ¼dliche Richtung wurde bereits ein ClO-Schnitt gemessen 
(Abbildung 6.4). Jeweils drei HCI- und Ozonprofile sind nun in Abbildung 6.5 darge- 
stellt, wobei reprÃ¤sentativ Profile fÅ  ¸ innerhalb, am Rande und auÃŸerhal des Polar- 
wirbels ausgewÃ¤hl wurden. Deutlich laÃŸ sich im Falle von HC1 eine leichte Zunahme 
des MischungsverhÃ¤ltnisse unterhalb von 20 km erkennen, wenn Breitengrad oder po- 
tentielle Vorticity abnehmen. Diese erwartete Zunahme ist auch im SLIMCAT-Modell 
wiederzufinden, wenngleich das HCl-Minimum im Falle des Modells wieder bei grÃ¶ÃŸ 
ren HÃ¶he zu finden ist. Dieser Effekt wurde ja bereits diskutiert. FÃ¼ Ozon lassen die 
SUMASIASUR-Messungen kaum eine signifikante Ã„nderun des MischungsverhÃ¤ltnis 
ses erkennen, stimmen aber im Rahmen der Fehler gut mit den SLIMCAT-Profilen Ã¼ber 
ein. Im HÃ¶henbereic zwischen Ca. 30 und 45 km kommt es allerdings zu einer leichten 
UnterschÃ¤tzun der Messungen durch das Modell. Die HC1- und Ozonmessungen aus Ab- 
bildung 6.5 lassen sich auch mit den ClO-Messungen vom Hinflug in Abbildung 6.4 ver- 
gleichen. Dabei entspricht die oben dargestellte HCIIOs-Messung dem ClO-Profil links 
unten, die in der Mitte und unten dargestellten HCl/03-Messungen sind jeweils den C10- 
Messungen in der Mitte rechts bzw. unten rechts zuzuordnen. Die Zeitdifferenz zwischen 
den hier dargestellten C10- und HCl/03-Messungen liegt dabei zwischen etwa 30-90 min. 
Die Abnahme des ClO-MischungsverhÃ¤ltnisse geht dabei einher mit einer Zunahme des 
HCl-MischungsverhÃ¤ltnisse beim Verlassen des Polarwirbels. Eine quantitative Zuor- 
dung bei einer festen HÃ¶h innerhalb und auÃŸerhal des Polarwirbels kann allerdings 
nicht erfolgen, da hierzu das Absinken der Luft im Polaswirbel zu berÃ¼cksichtige wÃ¤re 
Letztendlich sollen noch SUMASIASUR-Messungen des langlebigen Spurengases N a 0  
den SLIMCAT N20-Profilen gegenÃ¼bergestell werden. HierfÃ¼ werden die anhand 
der 652.833 GHz-Linie ermittelten N20-Profile verwendet. Der Vergleich langlebiger 
Spurengase wie N 2 0  mit den entsprechenden Daten des 3D-Modells ist insbesondere 
wichtig um herauszufinden, ob die Zirkulation der AtmosphÃ¤r im Modell realistisch 
simuliert wird. Eine Ãœbereinstimmun zwischen Messung und Modell bei den langlebi- 
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Abbildung 6.5: SUMAS/ASUR HCI- und Ozonmessungen innerhalb (oben), am Rand (Mitte) 
und auÃŸerhal (unten) des Polarwirbels vom 28.2.1996. Die entsprechenden Ergebnisse 
des SLIMCAT-Modells sind gestrichelt dargestellt. ECMWF 475K PV-Werte sind in den 
Grafiken angegeben. 
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gen Spurengasen stellt somit die Grundvoraussetzung fÅ  ¸die Vergleiche mit kurzlebigen 
Spurengasen und die Trennung von chemischen und dynamischen Effekten durch das 
Modell dar. 
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Abbildung 6.6: SUMASIASUR NaO-Messung vom 28.2.1 996 innerhalb (links oben und un- 
ten), im Randbereich (oben rechts) sowie auÃŸerhal des arktischen Polarwirbels (rechts 
unten). ZusÃ¤tzlic sind SLIMCAT-Modellergebnisse gestrichelt dargestellt. ECMWF 475 K 
PV-Werte sind jeweils in den Grafiken angegeben. 
Abbildung 6.6 zeigt nun die vier bei dem MeÃŸflu am 28.2.1996 gemessenen NzO-Profile, 
welche auÃŸerhalb im Randbereich und innerhalb des Polarwirbels gemessen wurden. Zu- 
nÃ¤chs lÃ¤Ã sich fÃ¼ feste Werte von N 2 0  ein Vergleich des Absinkens der Luftmassen 
innerhalb und auÃŸerhal des Polarwirbels durchfÃ¼hren Die festgestellte HÃ¶hendifferen 
am Datum der Messung belauft sich dabei auf 4-5 km bei lOOppbv N20 ,  was innerhalb 
des Vortex einer HÃ¶h von um die 20 km, auÃŸerhal von an die 25 km entspricht. Dieser 
Befund ist konsistent mit der zuvor festgestellten VerÃ¤nderun des ClO-Maximums zu 
grÃ¶ÃŸer HÃ¶he beim Verlassen des Polarwirbels. Ein MischungsverhÃ¤ltni von 200 ppbv 
N 9 0  ist innerhalb des Vortex bei 15-17 km, auÃŸerhal bei einer HÃ¶h von 20-21 km zu 
finden. NatÃ¼rlic sind die hier gemachten Angaben nur als qualitative Abschatzungen zu 
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verstehen, da allein der statistische MeÃŸfehle eine Unsicherheit von etwa 2-3 km aus- 
macht. Trotzdem kann auch ein Eindruck Ã¼be die vertikale VariabilitÃ¤ der Luftmassen 
beim Vergleich der beiden im Vortex bei nahezu gleicher potentieller Vor-ticity gemes- 
senen N20-Profile gewonnen werden (Abbildung 6.6, linke Seite), welche insbesondere 
bei hohen NzO-MischungsverhÃ¤ltnissen also niedrigen HÃ¶hen eine HÃ¶hendifferen von 
einigen Kilometern aufweisen. Dies gibt einen Hinweis auf die Ursache der innerhalb des 
Wirbels beobachteten Variation des HCl-Minimums mit der HÃ¶h (siehe Abbildung 6.1) 
und den sich daraus ergebenen Schwierigkeiten beim AbschÃ¤tze der HCl-Abnahme. Der 
chemische Abbau von HC1 im Polarwirbel soll daher spÃ¤te noch genauer untersucht wer- 
den. 
An dieser Stelle werden nun zunÃ¤chs die Ergebnisse des 3D-Modells diskutiert. In 
Modell und Messung ist Ã¼bereinstimmen innerhalb und am Rande des Polaswirbels 
oberhalb 30 km bei BerÃ¼cksichtigun des MeÃŸfehler kein N 2 0  mehr zu finden. Dar- 
Ã¼berhinau stimmen die NzO-MischungsverhÃ¤ltniss im unteren HÃ¶henbereic bei NzO- 
MischungverhÃ¤ltnisse grÃ¶ÃŸ als 200 ppbv zumeist gut Ã¼berein Im Inneren des Wirbels 
wird jedoch vom Modell systematisch ein leicht geringeres Absinken der Luft simuliert, 
was u n g e f h  einer HÃ¶hendifferen zwischen Modell und Messung von 1-4 km im Be- 
reich 50-200ppbv N 2 0  entspricht. Eine Differenz in dieser GrÃ¶ÃŸenordnu wurde ja be- 
reits fÃ¼ die HÃ¶h der HCl-Minima in Modell und Messung festgestellt (Abbildungen 6.1 
und 6.5). Abweichungen der verschiedenen im 3D-Model1 (UKMO-Daten) und fÃ¼ die 
Inversionen (NMC-Daten) verwendeten Druckprofile kommen als Ursache hierfÃ¼ nicht 
in Frage. Der Vergleich der NaO-Daten liefert also einen Hinweis auf die Ursache der 
beim Vergleich der HCl-Daten aufgetretenen Diskrepanz, wenngleich eine abschlieÃŸend 
Interpretation aufgrund der begrenzten HÃ¶henauflÃ¶su des Experiments nicht mÃ¶glic 
ist. 
Schnitt Ãœbe den Wirbelrand 
Zum SchluÃ dieses Abschnittes Ã¼be die rÃ¤umlich VariabilitÃ¤ der vom SUMASIASUR- 
Radiometer gemessenen Spurengase am Rand des Polarwirbels sollen die Ergebnisse des 
MeÃŸfluge vom 28.2.1996 noch einmal Ãœbersichtlic dargestellt werden. Hierzu werden 
die gemessenen Profile als Kontur gegen die HÃ¶h und die potentielle Vorticity (als M& 
fÃ¼ die StÃ¤rk des Polmisbels)  aufgetragen. 
In Abbildung 6.7 sind die beim Flug in sÃ¼dlich Richtung durchgefÅ¸hrte Messungen 
des chemisch aktiven Chlormonoxids und die Messungen des langlebigen Spurenstoffs 
N 2 0  dargestellt, wobei letztere hauptsÃ¤chlic auf dem RÃ¼ckflu aufgenommen wurden. 
Die Darstellung als Kontur zeigt noch einmal sehr deutlich das Absinken der Luft mit 
zunehmenden PV-Werten im Bereich des unteren ClO-Maximums, welches sich bei Wer- 
ten der potentiellen Vor-ticity grÃ¶ÃŸ als 30- 1 0-6Km2kg-1s-1 zu entwickeln beginnt. Der 
Absinkeffekt ist auch an den N20-Konturlinien zu erkennen. So fÃ¤ll z.B. die 125 ppbv- 
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Abbildung6.7: Oben: ClO-Hohenprofile vom 28.2.1997 gemessen beim Unterfliegen des 
Wirbelrandes dargestellt als Konturen gegen die potentielle Vorticity auf der 475K- 
IsentropenflÃ¤che Unten: NsO-Profile vom gleichen MeÃŸflug Die mittleren Positionen der 
Einzelmessungen in Bezug auf die PV bei 475 K sind als Kreuze unter dem oberen Rand 
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Abbildung6.8: Oben: HCI-Hohenprofile vom 28.2.1997 gemessen beim Unterfliegen des 
Wirbelrandes als Konturen gegen die 475 K-PV. Unten: Ozon vom gleichen MeÃŸflu Ã¼be 
den Wirbelrand. Die Einzelmessungen sind als Kreuze unter dem oberen Rand der Dar- 
stellungen angedeutet. 
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N20-Kontur von einer HÃ¶h von 23-24 km bei 30 PV-Einheiten auf Ca. 20 km im Wirbel 
bei 53 PV-Einheiten ab. Die anderen Konturen konstanten N20-MischungsverhÃ¤ltnisse 
zeigen einen Ã¤hnliche Verlauf. Bei grÃ¶ÃŸer PV-Werten als 53 PV-Einheiten ist ein noch 
stÃ¤rkere Absinken um weitere 1-2 km zu erkennen, welches durch zwei unabhÃ¤ngig Ein- 
zelmessungen festgestellt wurde. Eine dieser Messungen wurde zu Beginn des MeÃŸfluge 
und die andere kurz vor der Landung in Kiruna durchgefÃ¼hlt Die geographische Distanz 
zwischen diesen beiden Messungen und der Messung bei 53 PV-Einheiten ist mit Ã¼be 
drei Breitengraden recht groÃ (siehe auch Abbildung 6.6 links oben und unten). Obwohl 
sich die potentielle Vorticity als MaÃ fÅ¸  die Horizontalbewegung beim Vordringen des 
Forschungsflugzeuges in das Innere des Polarwirbels kaum noch Ã¤ndert reprÃ¤sentiere 
die beiden letzten NzO-Messungen somit das Wirbelinnere, wkhsend die davor durchge- 
fÃ¼hlt Messung noch dem Randbereich zuzuordnen ist. 
Abbildung 6.8 zeigt vollstÃ¤ndigkeitshalbe die Konturdarstellungen der HC1- und Ozon- 
messungen vom RÃ¼ckflu in den Wirbel in nÃ¶rdlich Richtung. FÃ¼ HC1 ist in 20 km HÃ¶h 
zunÃ¤chs eine Abnahme des MischungverhÃ¤ltnisse mit zunehmender PV zu verzeich- 
nen. Minimale Werte werden bei etwa 47-50 PV-Einheiten erreicht, bevor wieder eine 
Zunahme - offenbar durch das Absinken HCl-reicher Luftmassen aus hÃ¶here Schich- 
ten - festzustellen ist. Die Ozonmessungen zeigen lediglich eine geringfÃ¼gig Abnahme 
des 20 km MischungsverhÃ¤ltnisse von ungefÃ¤h 3 ppmv auÃŸerhal auf 2.5 ppmv inner- 
halb des Polarwirbels. Desweiteren wurde im HÃ¶henbereic zwischen 30 und 40 km ei- 
ne signifikante Abnahme des MischungsverhÃ¤ltnisse beim Eindringen in den Polarwir- 
bei beobachtet, was ein fÃ¼ Ozon in dieser HÃ¶h typisches MeÃŸergebni darstellt und in 
zahlreichen SUMAS/ASUR-Messungen wiederzufinden ist. Ursache hierfur ist die relativ 
kurze Lebensdauer von Ozon von nur wenigen Tagen oberhalb von 30 km. Die in diesem 
HÃ¶henbereic beobachteten OzonmischungsverhÃ¤ltniss sind somit hauptsÃ¤chlic durch 
die von der solaren Strahlung angeregten photochemischen Prozesse der letzten Tage vor 
der Messung bestimmt, welche von den Trajektorien der beobachteten Luftpakete in die- 
sem kurzen Zeitraum abhÃ¤nge [Sinnhuber et al., 19971. Luftmassen auÃŸerhal des Vor- 
tex erfahren im allgemeinen kleinere Sonnenzenitwinkel, sodaÃ sich das Gleichgewicht 
zwischen photochemischer Produktion von Ozon Ã¼be die Photolyse von Sauerstoff und 
dem durch die Strahlung hervorgerufenen Ozonabbau bei grÃ¶ÃŸer Ozonmischungsver- 
hÃ¤ltnisse einstellt. 
6.2.6 RÃ¤umlich VariabilitÃ¤ innerhalb des Polarwirbels 
Die MischungsverhÃ¤ltniss der Spurengase unterliegen nicht nur am Rand des Polarwir- 
bels erheblichen Variationen, sondern kÃ¶nne auch innerhalb des Wirbels starke Gradi- 
enten aufweisen. Als Ursache hierfur kommen z.B. Transportprozesse im nach auÃŸe hin 
gut isolierten Polarwirbel in Frage. Als Beispiel fÅ¸  die VariabilitÃ¤ der Chloraktivierung 
im arktischen Polarwirbel sei an dieser Stelle eine Messung der Spurengase C10 und HC1 
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Abbildung 6.9: SUMASIASUR-MeÃŸflu vom 25.2.1 996 innerhalb des Polarwirbels. Der Flug 
wurde so konzipiert, daÂ auf dem ersten Teil in westlicher Richtung ein nahezu konstanter 
Sonnenzenitwinkel von ca. 82' gewÃ¤hrleiste war. Auf dem RÃ¼ckflu wurde die Tag-Nacht 
Grenze Ã¼berflogen Links: Darstellung unterlegt mit ECMWF-Daten der 475 K- PV. ZusÃ¤tz 
lich ist die 195 K-Kontur bei 50 hPa eingezeichnet. Rechts: HochaufgelÃ¶st Darstellung des 
Polarwirbels durch RuckwÃ¤rtstrajektorienrechnun gemÃ¤ [Sinnlzuberet al., 19961. 
vom 25.2.1996 dargestellt. Die Flugroute der Messung ist unterlegt mit der ECMWF- 
PV bei 475 K in Abbildung 6.9 zu finden. ZusÃ¤tzlic ist die 195 K-Kontur der physikali- 
schen Temperatur bei 50 hPA eingezeichnet. Durch die Wahl der Flugstrecke in westliche 
Richtung bei 69' nÃ¶rdliche Breite konnte aufgrund der entsprechenden Geschwindigkeit 
des Forschungsflugzeuges ein nahezu konstanter Sonnenzenitwinkel gewÃ¤hrleiste wer- 
den, sodaÃ der EinfluÃ des Tagesganges eliminiert wurde. Durch eine stabile Situation 
des Polarwirbels Ã¼be dem Nordatlantik war zudem eine nur geringe Variation der po- 
tentiellen Vorticity von 51Â± PV-Einheiten auf der 475 K-FlÃ¤ch entlang der Flugbahn 
gegeben. Ziel des Fluges war die Bestimmung des ClO-Tagesganges nach der Wende 
beim Ã¼berquere der Tag-Nacht Grenze auf dem RÃ¼ckflu nach Kiruna in Ã¶stlich Rich- 
tung. Zu diesem Zweck sollten mÃ¶glichs konstante und homogene Bedingungen ent- 
lang der Flugstrecke herrschen, welche auf dem Hinflug ja vermessen werden konnten. 
Das Ergebnis dieses ersten Teils des MeÃŸfluge ist in Abbildung 6.10 dargestellt. Die 
KAPITEL 6.  SUMAS/ASUR: MESSKAMPAGNEN UND ERGEBNISSE 
Abbildung6.10: Oben: Antikorrelation und VariabilitÃ¤ von CIO- und HCI innerhalb des Polar- 
wirbels am Beispiel eines MeÃŸfluge vom 25.2.1 996 in westlicher Richtung. Die Messungen 
fanden bei nahezu konstantem Sonnenzenitwinkel und aufgrund einer stabilen Vortexlage 
bei hohen, entlang der Flugstrecke nur  wenig variierenden Werten der 475 K-PV statt. Obe- 
re Grafik: SÃ¤ulendichten untere Abbildung: MischungsverhÃ¤ltniss bei 20 km. ZusÃ¤tzlic 
sind die entsprechenden SLIMCAT-Ergebnisse eingezeichnet (siehe Legende). 
Messung ergibt einen deutlichen Anstieg der ClO-SÃ¤ul in Richtung Westen, was auf- 
gsund der an sich stabilen Vortexlage nicht zu erwarten war. Der Anstieg der ClO-SÃ¤ul 
um Ca. 5-1018 MolekÃ¼l pro Quadratmeter wird dabei von einem Abfall der HCl-SÃ¤ul 
in vergleichbarer GrÃ¶ÃŸenordnu begleitet. Dieser Sachverhalt findet sich auch in den 
20 km MischungsverhÃ¤ltnisse der beiden Spurengase wieder. Die schlechtere Ãœberein 
stimmung der Partitionierung von HC1 und C10 im Falle der SÃ¤ulendichte ist darauf 
zurÅ¸ckzufÃ¼hre daÂ im Modell eine dickere Schicht erhÃ¶hte ClO's bzw. niedriger HC1- 
Werte modelliert wird. Die deutliche Antikorrelation von C10 und HC1 im Polarwirbel ist 
allerdings nur in dieser Messung so ausgeprÃ¤g festzustellen, da wahrend der MeÃŸkam 
pagne 1996 nur bei dem hier dargestellten MeÃŸflu hinreichend oft HC1 gemessen wurde 
und zudem nicht immer eine so homogene Vortexsituation vorlag. Am Tag der Messung 
lag im arktischen Polarwirbel somit keine rÃ¤umlic homogene Chloraktivierung vor. Zum 
gleichen Ergebnis kommt auch das SLIMCAT-Modell, dessen Ergebnisse ebenfalls in 
Abbildung 6.1 0 eingezeichnet sind. Die SUMASIASUR-Messungen zeigen allerdings ei- 
ne wesentlich grÃ¶ÃŸe VariabilitÃ¤ als die Modellergebnisse, dessen AuflÃ¶sun nur 5.625' 
LÃ¤ngengrad betrÃ¤gt WÃ¤hsen die 20 km-MischungsverhÃ¤ltniss sehr gut vom Modell 
reproduziert werden, weichen die SÃ¤ulendate etwas von der Messung ab, da SLIMCAT 
einen etwas breiteren ClO-Peak simuliert, wie schon in Abbildung 6.1 dargestellt wurde. 
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Zur AufklÃ¤run der Ursache der im Vortex beobachteten VariabilitÃ¤ ist in Abbildung 6.9 
auf der rechten Seite eine mittels des ,,Reverse Domain Fi1ling"-Verfahrens berechnete 
hochaufgelÃ¶st PV-Kaste fÅ  ¸ den Tag der Messung abgebildet. FÃ¼ eine nÃ¤her ErlÃ¤ute 
rung dieses Verfahrens sei auf Abschnitt 1.1.6 oder [Sinnhuber et al., 19961 verwiesen. 
Die in der hochaufgelÃ¶ste PV-Karte deutlicher zu erkennenden feinen Strukturen der 
StrÃ¶munge innerhalb des Polarwirbels lassen sich allerdings nicht eindeutig der Mes- 
sung zuordnen, obwohl diese -insbesondere was den ClO-Datensatz betrifft- eine hori- 
zontale AuflÃ¶sun entlang der Flugbahn kleiner als ein LÃ¤ngengra aufweist. Aufgrund 
des Zeitunterschiedes von etwa vier Stunden zwischen Messung und PV-Kaste und der 
Ungenauigkeit des in die Berechnung der RÃ¼ckwÃ¤ststrajektori einflieÃŸende Windfel- 
des ist eine genauere Ãœbereinstimmun auch nicht zu erwarten. Festzustellen bleibt, daÂ 
die StrÃ¶munge auf der 475 K FlÃ¤ch senkrecht zur Flugbahn verlaufen und die Messung 
somit einen Schnitt durch das StrÃ¶mungsmuste des Polarwirbels an diesem Tag darstellt. 
6.2.7 Ozonabbau im arktischen Winter 1995196 
Als Resultat des auÃŸergewÃ¶hnli kalten Winters 1995196 in der arktischen StratosphÃ¤ 
re und der daraus folgenden starken Chloraktivierung aufgrund heterogener Prozesse an 
PSC-OberflÃ¤che wurde ein stÃ¤skere Ozonabbau als jemals zuvor festgestellt, der in sei- 
ner GrÃ¶ÃŸenordnu mit dem des antarktischen Ozonlochs vergleichbar ist. 
[MÃ¼lle t al . ,  19971 stellt bei seiner Analyse von HALOE-Ozondaten einen Abbau im 
Totalozon von Ca. 1604~19 DU im HÃ¶henbereic 12-21 km fest, was grÃ¶ÃŸe Ozonverlu- 
ste als die erstmals 1985 von [Farman et al.,  19851 fÅ  ¸ das Ozonloch im antarktischen 
FrÃ¼hjah berichteten Verluste von etwa 100 DU bedeutet. hereinstimmende Ergebnisse 
erzielt auch [Manney et al., 19961, die aufgrund von MLS-Ozonmessungen im Zeitraum 
zwischen Ende Dezember 1995 und Anfang MÃ¤s 1996 Ã¼be Ozonverluste, die etwa 213 
der in einem Ã¤quivalente Vergleichszeitraum festgestellten aktuellen Ozonverluste in der 
Antarktis ausmachen, berichtet. Ein wichtiger Unterschied zwischen den HemisphÃ¤se 
ist dabei das generell fsuher beobachtete Abbrechen der Ozonabbauprozesse in der Ask- 
tis als in der Antarktis. [Rex et al., 19971 verwendet koordinierte Ozonsondenmessungen 
und vergleicht fÅ  ¸ die Berechnung der Ozonverlustraten nur Messungen, die aufgrund 
von Trajektorienberechnungen ein und dasselbe rÃ¤umlic begrenzte Luftpaket mit einem 
zeitlichen Abstand von wenigen Tagen beobachtet haben (,,Matches"). Als Resultat dieser 
Messungen errechnet er in guter quantitativer Ãœbereinstimmun mit den MLS-Messungen 
einen maximalen Ozonverlust im arktischen Vostex von insgesamt 2.43~0.3 ppm (w 64 %) 
zwischen dem 20. Januar und dem 9. April 1996 in einer Schicht bei ca. 18-20 km, was 
den grÃ¶ÃŸt jemals in der Arktis beobachteten Ozonverlust darstellt. 
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Analyse der SUMASIASUR Ozon- und HCl-Beobachtungen 
Aufgrund der groÃŸe dynamischen VariabilitÃ¤ und des diabatischen Absinkens der Luft 
im arktischen Polarwirbel ist es schwierig, zwischen dynamisch und chemisch bedingten 
VerÃ¤nderunge des OzonmischungsverhÃ¤ltnisse zu unterscheiden. Der chemische 
Ozonabbau versteckt sich hinter dem vertikalen Transport ozonreicher Luftmassen von 
oben in die untere StratosphÃ¤se Gleiches gilt fÃ¼ die Chlorfreisetzung aus dem Spurengas 
HC1. 
Um dennoch eine Interpretation vorzunehmen, mÃ¼sse die SUMASIASUR-Messungen 
des in der unteren StratosphÃ¤s langlebigen Spurengases NzO hinzugezogen werden. Die 
NzO-Messungen ermÃ¶gliche eine Zuordnung zwischen den ermittelten SUMASIASUR- 
MischungsverhÃ¤ltnisse aus dem durch das Absinken der Luft gekennzeichneten Inneren 
des Polarwirbels und den auÃŸerhal des Vostex durchgefÃ¼hrte Messungen. Die Luft im 
Polarwirbel gilt als dynamisch weitgehend isoliert, da Austauschprozesse mit mittleren 
Breiten nur eine begrenzte Rolle spielen. Der hier durchgefÃ¼hrte Analyse liegt zugrunde, 
daÂ das VerhÃ¤ltni zwischen Spurengasen ausreichend langer photochemischer Lebens- 
dauer in der StratosphÃ¤s nahezu linear ist. [Plunzb & Ko, 19921 geben insbesondere 
ein lineares VerhÃ¤ltni zwischen dem langlebigen Spurengas NzO und Ozon fur die 
WinterstratosphÃ¤s mittlerer und hÃ¶here Breiten an, welches durch Satelliten- und In 
Situ-Flugzeugmessungen sowie Modellrechnungen bestÃ¤tig wird IWMO, 19951. Dieses 
VerhÃ¤ltni sollte Ã¼be den Winter erhalten bleiben, wenn keine chemische Prozessierung 
stattfindet. Eine VerÃ¤nderun der NaO-Os-Kon'elation kann somit als Indikator fÅ¸  
einen chemischen Ozonabbau angesehen werden. Ebenso kann der Vergleich zwischen 
den NzO-HCl-Kosselationen innerhalb und auÃŸerhal des Polarwirbels als Indikator 
fÃ¼ die Chloraktiviemng betrachtet werden [MÃ¼lle t al., 19961. Die Korrelation von 
NzO mit den normalerweise langlebigen Spurengasen Ozon oder HC1 bietet also die 
MÃ¶glichkeit dynamisch bedingte Ã„nderunge der MischungsverhÃ¤ltniss aufgrund der 
Absinkbewegung der Luft im Polarwirbel herauszufiltern und nur noch Luftmassen 
des gleichen NzO-MischungsverhÃ¤ltnisse auÃŸerhal und innerhalb des Wirbels zu 
vergleichen. Im Prinzip entspricht dies einer Transformation der Messungen auf das 
NzO-MischungsverhÃ¤ltni als HÃ¶henachse Die auÃŸerhal des Vortex durchgefÃ¼hrte 
Messungen stellen dabei fÅ¸  ein gegebenes N20-MischungsverhÃ¤ltni eine Referenz fÅ¸  
die ohne chemische Prozessiemng erwarteten Ozon oder HCl-MischungsverhÃ¤ltniss 
innerhalb des Wirbels dar. 
FÃ¼ die Korrelationsanalyse werden alle wahrend der 96er-MeÃŸkampagn vom 
SUMASIASUR-System bei 652.833 GHz gemessenen NzO-Profile verwendet, da die 
Messungen dieser erstmals 1996 gemessenen Spektrallinie eine bessere DatenqualitÃ¤ 
als die Messungen bei 627.752 GHz aufweisen. Jeder NzO-Messung wird dann eine 
mÃ¶glichs zeitgleich durchgefuhrte HC1- und Ozon-Messung zugeordnet. Aufgrund der 
hohen zeitlichen und rÃ¤umliche AuflÃ¶sun des SUMASIASUR-Instruments betragen 
die Abweichungen zwischen den Messungen nur einige Minuten und spielen daher 
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kaum eine Rolle. FÃ¼ jede HÃ¶henstÃ¼tzstel rgibt sich jeweils ein Wertepaar NaO-Ozon 
und NaO-HCl. Die Ergebnisse der Analyse sind in den Abbildungen 6.1 1 fÃ¼ HC1 und 
6.12 fÃ¼ Ozon dargestellt. Die Lage der Messungen in Bezug auf den Polarwirbel ist 
durch die Wahl unterschiedlicher Symbole und Linientypen fÃ¼ die jeweilige potentielle 
Vorticity bei 475 K gekennzeichnet. Messungen innerhalb des Wirbels decken dabei 
einen Bereich zwischen 40 und 6 0 K m 2 k g 1 s 1  ab, auÃŸerhal liegen die PV-Werte 
unterhalb 30 Krn2kgg1s-l. 
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Abbildung 6.1 1: Korrelation der SUMASIASUR NzO- und HCI Messungen fÃ¼ den Zeitraum 
26.2.1996 bis 6.3.1996. Die Symbole und Linientypen sind hinsichtlich der potentiellen 
Vorticity bei 475 K gestaffelt (siehe Legende). NsO-Messungen wurden nur bei Werten 
zwischen 20 und 30 PV-Einheiten (aui3erhalb des Wirbels) bzw. 40 und 60 PV-Einheiten 
(innerhalb) durchgefÃ¼hrt 
FÃ¼ HC1 lÃ¤Ã sich ein deutlicher RÃ¼ckgan um maximal ca. 0.9k0.3 ppbv bei lOOppbv 
N 2 0  im Polarwirbel gegenÃ¼be den auÃŸerhal des Polarwirbels durchgefÃ¼hrte Messun- 
gen abschÃ¤tzen Dies entspricht in etwa einer HÃ¶h von 20 km im Polarwirbel oder 25 km 
auÃŸerhalb Da der vertikale Transport berÃ¼cksichtig wurde, kann dieser Verlust somit 
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eindeutig als eine chemische Chloraktivierung aus dem Reservoirgas HC1 interpretiert 
werden, insofern man horizontale Austauschprozesse vernachlÃ¤ssigt Die bereits zuvor 
aus den reinen MeÃŸdate getroffene Feststellung bezÃ¼glic eines HCl-RÃ¼ckgange im 
Polaswirbel unterhalb von 20 km kann somit durch diese Analyse untermauert werden, 
wobei das Ergebnis der Korrelationsanalyse aufgrund der Vielzahl der Messungen im 
Polaswirbel als Vortexmittelwert anzusehen ist. Der angegebene Fehler ist das Resultat 
einer GrÃ¶ÃŸtfehlerabschÃ¤tz bezÃ¼glic der innerhalb und auÃŸerhal des Vortex auf ei- 
nem festem N20-Niveau gemessenen HCl-MischungsverhÃ¤ltnisse Die SUMASIASUR- 
Messungen sind konsistent mit den Ergebnissen einer von [Miiller et al., 19971 verÃ¶f 
fentlichten Korrelationsanalyse von HALOE CH4- und HCl-Messungen, welche einen 
Verlust an HC1 von 1-2ppbv bei l0Oppbv NzO im MÃ¤s 1996 gegenÃ¼be den im vor- 
angegangenen November in mittleren Breiten gemessenen Werten ergibt. FÃ¼ die Um- 
rechnung von NaO in CH4 wurde dabei die in [MÃ¼lle t al., 19961 angegebene lineare 
Beziehung5 verwendet. Die vom SUMASIASUR-System festgestellten geringeren HC1- 
Verluste kÃ¶nne durch die den Analysen jeweils zugrundegelegten Referenzmessungen 
erklÃ¤r werden. So ergeben die im November zwischen 46' und 51' nÃ¶rdliche Breite 
durchgefÃ¼hlte HALOE-Messungen HCl-MischungsverhÃ¤ltniss von um die 2.2 ppbv bei 
100 ppbv NzO. Die entsprechenden SUMASIASUR-Referenzmessungen wurden knapp 
auÃŸerhal des Polarwirbels im Februar und MÃ¤s 1996 durchgefuhrt und ergeben niedsi- 
gere HCl-MischungsverhÃ¤ltniss von nur etwa 1.5 ppbv, was die Diskrepanz zwischen 
den beiden Analysen erklÃ¤rt Zum Vergleich: Deutlich auÃŸerhal des Polarwirbels in 
der Arktis durchgefÃ¼hrt SUMASIASUR-Messungen aus dem Februar 1994 ergaben 
in guter Ãœbereinstimmun mit Messungen des ballongestÃ¼tzte SLS-Radiometers HC1- 
MischungsverhÃ¤ltniss von 1.5-2.2 ppbv bei 100 ppbv N 2 0  [de Valk et al., 19971. 
FÃ¼ Ozon ist aufgrund seiner hohen dynamischen VariabilitÃ¤ eine Unterscheidung zwi- 
schen chemischen und dynamischen Verlusten im allgemeinen recht schwer zu treffen. 
Die in Abbildung 6.12 dargestellte Korrelation mit N 2 0  erlaubt auch hier einen Vergleich 
zwischen den OzonmischungsverhÃ¤ltnisse bei gegebenem N 2 0  innerhalb und auÃŸer 
halb des Vortex. FÃ¼ den Zeitraum der dargestellten Messungen zwischen dem 26.2.1996 
und dem 6.3.1996 wird ein chemischer Ozonverlust von 2.04~0.7 ppmv im Vergleich zu 
den zur gleichen Zeit auÃŸerhal des Wirbels gemessenen Mischungsverhdtnissen bei 
100 ppbv N 2 0  -dies entspricht einer HÃ¶h von etwa 20 km im Vortex - festgestellt. Bei 
200ppbv N 2 0  ist der Ozonverlust noch etwa um 10% grÃ¶ÃŸe Die HÃ¶h des maxima- 
len Ozonverlustes entspricht dabei in etwa der HÃ¶h der InversionsstÃ¼tzstell bei 16 km. 
Eine genaue HÃ¶henbestimmun ist allerdings wegen der GlÃ¤ttun der Inversionsergeb- 
nisse aufgrund der begrenzten HÃ¶henauflÃ¶su des Instruments nicht mÃ¶glich Der vom 
SUMASIASUR-Radiometer ermittelte Ozonverlust fÅ¸  Anfang MÃ¤s 1996 ist in Anbe- 
tracht der experimentellen Unsicherheiten und limitierten HÃ¶henauflÃ¶su der Messun- 
gen konsistent mit den fÅ  ¸den Zeitraum Januar bis April von [Rex et al., 19971 ermittelten 
aK20[ppb]  = 262.5CH4 [ppm] - 136 
6.2. DIE SUMAS/ASUR MESSKAMPAGNE 1996 
Rekordozonverlusten von etwa 2.43~0.3 ppmv. [MÃ¼lle t al., 19971 findet als Resultat sei- 
ner Korrelationsanalyse von HALOE-Daten einen etwas grÃ¶ÃŸer Ozonveslust von um die 
3 ppmv bei 100 ppbv NzO, wobei hier wieder eine Referenzmessung aus mittleren Bsei- 
ten im November zugrundegelegt wird. Die HALOE-Ozondaten sind dabei sowohl im 
als auch auÃŸerhal des Polarwirbels systematisch niedriger als die vom SUMASIASUR- 
System bestimmten MischungsverhÃ¤ltnisse 
Abbildung 6.12: Korrelation der SUMASIASUR N20- und Ozonmessungen fÃ¼ den Zeitraum 
26.2.1996 bis 6.3.1996. Symbole und Linientypen sind wie in Abbildung 6.1 1 gestaffelt. 
Insgesamt betrachtet liegen die mittels der Korrelationsanalyse aus den SUMASIASUR- 
Messungen festgestellten HC1- und Ozonverluste also in einer vergleichbaren GrÃ¶ÃŸenor 
nung mit den Ergebnissen anderer Experimente und bestÃ¤tige somit deren Befund Ã¼be 
einen Rekordozonverlust in der arktischen StratosphÃ¤r im Winter 1995196. Sowohl HC1- 
als auch Ozon sind dabei im Polarwirbel recht inhomogen verteilt. 
VollstÃ¤ndigkeitshalbe ist in Abbildung 6.13 das Ergebnis der Korrelationsanalyse fÃ¼ 
C10 dargestellt. Aufgrund des starken ClO-Tagesganges wurden nur Messungen bei 
Sonnenzenitwinkeln kleiner als 80' berÃ¼cksichtigt Die starke Chloraktivierung im 
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arktischen Wirbel mit Spitzenwerten bis zu 2.0k0.25 ppbv C10 ist deutlich zu erkennen. 
ZusÃ¤tzlic kann jetzt auch ein Eindruck Ã¼be die VariabilitÃ¤ des Chlormonoxids im 
Polarwirbel gewonnen werden, dessen maximale MischungsverhÃ¤ltniss sich zwischen 
0.8 und 2.0 ppbv bewegen und NzO-Werten im Bereich 80 bis 14Oppbv zuzuordnen sind. 
Die niedrigeren ClO-MischungsverhÃ¤ltniss wurden dabei vorwiegend bei kleineren 
Werten der potentiellen Vorticity zwischen 40 und 50 PV-Einheiten gemessen. 
Abbildung 6.13: Korrelation der SUMAS/ASUR NaO- und ClO-Messungen fÃ¼ den Zeitraum 
26.2.1996 bis 6.3.1996. Symbole und Linientypen sind wie in Abbildung 6.1 1 gestaffelt. 
Aufgrund des starken ClO-Tagesganges wurden nur Messungen bei Sonnenzenitwinkeln 
kleiner als 80' berÃ¼cksichtigt 
Chlornitratfalle ? 
In diesem Abschnitt soll kurz auf eine weitere von [Rex et al., 19971 bei der Interpretati- 
on seiner koordinierten Ozonsondenmessungen aufgeworfene Fragestellung eingegangen 
werden. Er beobachtet bei seiner Analyse einen Abfall der Ozonverlustrate um die HÃ¤lft 
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in der Mitte des Februars, obwohl zu diesem Zeitpunkt aufgrund der ausreichend niedri- 
gen Temperaturen noch PSC's existieren kÃ¶nnten Die weitere Freisetzung aktiven Chlors 
lieÃŸ dann ein Weiterlaufen des Ozonabbauprozesses erwarten. 
Hier wird folgender, auch durch eine Modellrechnung unterstÃ¼tzte Mechanismus vermu- 
tet: ZunÃ¤chs wird gemkÃ Gleichung (1.20) durch die heterogenen Reaktionen von HC1 
und C10NO-2 an PSC's und nachfolgender Einwirkung von Sonnenlicht aktives Chlor ge- 
bildet. C10N02 bildet sich wieder durch die Reaktion von C10 mit NO2 und es stellt 
sich ein Gleichgewicht ein. HC1 wird jedoch wesentlich langsamer zusÃ¼ckgebildet Die 
MATCH-Messungen unterstÃ¼tze nun die Idee, daÂ eine erneute effektive Chloraktivier- 
ung Ã¼be die schnelle Reaktion von HC1 mit ClONO; an PSC's, nicht mÃ¶glic ist, wenn 
HC1 bereits vollstÃ¤ndi verbraucht ist. 
Messungen des SUMASIASUR-Radiometers unterstÃ¼tze die These der Chlomitrat- 
falle nun insoweit, als daÂ innerhalb des Polarwirbels tatsÃ¤chlic im HÃ¶henbereic 
zwischen 16 und 20 km nur sehr niedrige HCl-MischungsverhÃ¤ltniss beobachtet wur- 
den. Dieser Sachverhalt wurde bereits in Abbildung 6.1, in der SUMASIASUR C10- 
und HCl-Messungen einander gegenÃ¼bergestell sind, fÃ¼ einige Einzelmessungen das- 
gestellt und wird durch die Korrelationsanalyse von HC1 mit N 2 0  bestÃ¤tigt Des- 
weiteren existieren auch HALOE HCl-Messungen aus dem an die SUMASIASUR- 
Kampagne anschlieÃŸende Zeitraum, welche ebenfalls einen deutlichen RÃ¼ckgan der 
HCl-MischungsverhÃ¤ltniss zwischen 16 und 20 km im Inneren des Polarwirbels be- 
legen [Miilleretal., 19971. Im Gegensatz zu den HCl-Messungen lassen die vom 
SUMASIASUR-Instrument gemessenen hohen ClO-Werte auf den ersten Blick eine Fort- 
setzung des Ozonabbaus fÅ¸  den Zeitraum der MeÃŸkampagn erwarten, welcher ja auch 
von [Rex et al., 19971 - wenn auch mit geringerer StÃ¤sk als zuvor bis Mitte Februar - be- 
obachtet wurde. Die SUMASIASUR-MeÃŸkampagn ist jedoch zu kurz, um eine langsame 
Abnahme der Chloraktivierung Ã¼be inen lÃ¤ngere Zeitraum nachweisen zu kÃ¶nnen Da- 
ten des UARSIMLS-Instruments fur den Zeitraum Ende Januar bis Anfang MÃ¤s 1996 
zeigen hingegen eine deutliche Abnahme des ClO-MischungsverhÃ¤ltnisse im Vortexmit- 
tel und unterstÃ¼tzte damit die Theorie der Chlornitratfalle [Rex et al., 19971. 
6.3 Die arktische StratosphÃ¤r im Winter 1997 
Nach der ausftihslichen Darstellung der Messungen aus dem Februar und MÃ¤r 1996 soll 
in diesem Abschnitt kurz auf die im Februar 1997 durchgefÃ¼hste Messungen mit dem 
SUMAS/ASUR-Instrument eingegangen werden. 
Der Winter 1997 war der dritte in Folge mit sehr kalten Temperaturen in der unteren Stra- 
tosphÃ¤s der Arktis. Nachdem im Dezember und Januar noch Werte um das langjÃ¤hsig 
Mittel festgestellt wurden, kam es ab Mitte Februar zu einem starken Temperaturabfall. 
Insbesondere im MÃ¤s wurden wieder rekordverdÃ¤chti tiefe Temperaturen gemessen. 
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Der Polarwirbel blieb etwa bis Ende MÃ¤r ohne eine zwischenzeitliche Stratosphikener- 
wÃ¤mun bestehen. Die besonders tiefen Temperaturen Ã¼be den gesamten Monat MÃ¤r 
ermÃ¶glichte eine im Vergleich der letzten Jahre auÃŸergewÃ¶hnli lange Periode der 
PSC-Existenz bis Ende MÃ¤rz 
Die kalten Temperaturen fÃ¼hrte erneut zu einem starken Ozonabbau in der GrÃ¶ÃŸenor 
nung von 40% im Polarwirbel der NordhemisphÃ¤r verglichen mit den auÃŸerhal des 
Wirbels gemessenen Werten, wie Satelliten- und Ozonsondenmessungen Ã¼bereinstim 
mend ergaben. Der Hauptozonschwund wurde in der unteren StratosphÃ¤r zwischen 16 
und 24 km festgestellt [Burmws et al., 19971 [NOAA, 19971 [EU, 1997 (b)]. 
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Tabelle 6.3: Ãœbersich Ã¼be die im Februar 1997 mit dem SUMASIASUR-System durchge- 
fÃ¼hrte MeÃŸflÃ¼ (Nr. 6-10). Zuvor wurden bereits 5 FlÃ¼g mit dem 5OOGHz-EmpfÃ¤nge 
des Rutherford-Appleton LaboratorydurchgefÃ¼hr (Flugnummern 1-5), auf die in dieser Ar- 
beit nicht nÃ¤he eingegangen wird. 
10 
Im Februar 1997 wurde im Zeitraum 19.2.-26.2.1997 lediglich eine kurze MeÃŸkampa 
gne mit fÅ n¸ MeÃŸflÃ¼g des SUMAS/ASUR-Systems durchgefÅ¸hrt Hierbei wurden auf 
den TransferflÃ¼ge von Oberpfaffenhofen nach fi-una erneut Schnitte Ã¼be die geogra- 
phische Breite gemessen, wobei durch die VerÃ¤nderun der zweiten Zwischenfrequenz- 
sektion des Radiometers ein schnelleres Umschalten zwischen den MeÃŸfrequenze als 
zuvor und damit die Messung aller MolekÃ¼l in ungefahr gleichen rÃ¤umliche AbstÃ¤nde 
ermÃ¶glich wurde (siehe auch 4.1.1). FÃ¼ erste Ergebnisse der Messungen von Flug 10 
sei auf [Bremer, 19971 verwiesen. Weitere FlÃ¼g dienten der UberprÅ¸fun der TagesgÃ¤n 
ge von Ozon in 40 km HÃ¶h sowie der Bestimmung von kleinrÃ¤umige Strukturen im 
Wirbelinneren. Die Messungen wurden wenn mÃ¶glic mit den UberflÃ¼ge der satelli- 
tengestÃ¼tzte Instrumente ILAS auf dem japanischen ADEOS Satelliten und GOME auf 
dem europÃ¤ische ERS-2 Satelliten koordiniert. Eine Ãœbersich der MeÃŸkampagn ist in 





Im Rahmen dieser Arbeit wird nun lediglich auf den MeÃŸflu vom 25.2.1997, der als 
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Dunkelheit hatte (siehe Kapitel 6.5), eingegangen. Die Messungen wurden im Polarwir- 
bei bei einer Ã¼be den gesamten Flug nahezu konstanten potentiellen Vorticity von um die 
50 PV-Einheiten auf der 475 K-Isentropenflache durchgefÃ¼hrt Aus der Analyse der Mes- 
sungen ergeben sich tagsÃ¼be maximale ClO-Mischungsverhaltnisse von 1.3Â±0.2 ppbv 
bei einer HÃ¶h von 20 km. Dies zeigt, daÂ wie im vorangegangenen Winter eine starke 
Chloraktivierung im Polarwirbel zum Zeitpunkt der MeÃŸkampagn bei einem gleichzei- 
tig erniedrigten HCl-Gehalt in der unteren StratosphÃ¤r vorlag. Die Ergebnisse fÃ¼ C10 
sind konsistent mit den bei vergleichbaren Werten der potentiellen Vorticity wÃ¤hren der 
1996er-Kampagne festgestellten ClO-Maximalwerten. Als Beispiel sind in Abbildung 
6.14 jeweils ein typisches C10- und HCl-Profil dargestellt. Den Messungen gegenÃ¼ber 
gestellt sind wieder Modellrechnungen des SLIMCAT-Modells fÃ¼ den Tag der Messung. 
Wie schon im vorangegangenen Winter ist die Ãœbereinstimmun im Fall des Chlorradi- 
kals C10 sehr gut. Auch fÃ¼ HC1 lÃ¤Ã sich im Rahmen der Fehlergrenzen eine BestÃ¤tigun 
der Modellergebnisse durch die Messung bei HÃ¶he grÃ¶ÃŸ als etwa 24 km feststellen, 
wÃ¤hren im unteren HÃ¶henbereic - wie auch bei vielen Messungen des Jahres 1996 - 
das HCl-Minimum bei etwas niedrigeren HÃ¶he ermittelt wurde (siehe zum Vergleich 





Abbildung6.14: Typische CI0 und HCI-Messung des SUMASJASUR-EmpfÃ¤nger vom 
25.2.1997 im Polarwirbel bei einer potentiellen Vorticity von etwa 51 Km2kg-1s-1 auf dem 
475 K-Niveau. 
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Aufgrund der SUMASIASUR-Messungen wurde also auch im Februar 1997 wie in  den 
beiden Jahren zuvor eine sehr starke Chloraktivierung im arktischen Polarwirbel festge- 
stellt. Diese hatte erneut einen sehr starken Ozonabbau zur Folge. Da eine weitere Zunah- 
me der organischen und anorganischen Chlorverbindungen in der unteren StratosphÃ¤s 
bis zur Jahstausendwende erwartet wird (siehe Abschnitt 1.2.3), ist auch in der nÃ¤here 
Zukunft im Falle kalter Winter mit drastischen Ozonverlusten in der Arktis zu rechnen. 
6.4 6-Jahres Vergleich fÃ¼ C10- und HC1 
Nach der Darstellung der im Rahmen dieser Arbeit durchgefÃ¼hrte Spurengasmessun- 
gen kann der schon von [Wohlgemuth, 19971 begonnene Vergleich der C10- und HC1- 
SÃ¤ulendichte der verschiedenen MeÃŸkampagne um die Ergebnisse der Jahre 1996 und 
1997 vervollstÃ¤ndig werden. 
Abbildung6.15: ClO-SÃ¤ule berechnet aus den vom SUMAS/SMS- und SUMASIASUR- 
System gemessenen MischungsverhÃ¤ltnisse im HÃ¶henbereic 17-50 km im Vergleich der 
Jahre. FÃ¼ die Darstellung wurden die Februar-Messungen der Jahre 1992-1996 sowie die 
Daten des MeÃŸfluge vom 25.2.1 997 verwendet. Aufgrund des starken ClO-Tagesganges 
wurden nur Messungen bei Sonnenzenitwinkeln kleiner als 80Â berÃ¼cksichtigt Es ergibt 
sich ein nahezu lineares VerhÃ¤ltni zur potentiellen Vorticity bei 475 K. 
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FÃ¼ diesen Vergleich wurden auschlieÃŸlic tagsÃ¼be gemessene Februasprofile verwendet, 
aus denen SÃ¤ulendichte im HÃ¶henbereic 17-50 km bestimmt wurden. Durch den Ver- 
gleich von SÃ¤ulendichte anstelle von MischungsverhÃ¤ltnisse werden Fehler aufgrund 
der unterschiedlichen Darstellungen der Profile in den verschiedenen Jahren (Boxen, li- 
neare Interpolation zwischen festen StÃ¼tzstellen verringert. Abbildung 6.15 zeigt die 
Korrelation der ClO-SÃ¤ulendichte mit der potentiellen Voiticity der 475 K-Isentropen. 
Diese AtmosphÃ¤xenschich trÃ¤g im Falle gestÃ¶rte Chemie am steksten zur GesamtsÃ¤u 
le bei. Hierbei wird ein nahezu linearer Verlauf erhalten, wobei die Streuung gerade im 
Bereich hohes PV-Werte allerdings erheblich ist. Insbesondere die im Februar 1996 vom 
SUMASIASUR-System im Polarwirbel gemessenen ClO-SÃ¤ulendichte zeigen einen sy- 
stematischen Trend zu hÃ¶here Werten. Die Messungen bei einer PV von mehr als 50 PV- 
Einheiten reprÃ¤sentiere das Wirbelinnere. Die bei diesen Werten beobachtete Streuung 
kann somit durch die unterschiedlich starke Chloraktiviemng im Polarwirbel erklÃ¤s wer- 
den. 
Abbildung6.16: HCI-SÃ¤ule berechnet aus den vom SUMAS- und SUMASIASUR-System 
gemessenen MischungsverhÃ¤ltnisse im HÃ¶henbereic 17-50 km im Vergleich der Jahre. 
FÃ¼ die Darstellung wurden die Februar-Messungen der Jahre 1992-1997 verwendet. 
Die Antikorrelation der HCl-SÃ¤ulendichte mit der PV ist dagegen etwas schwÃ¤che aus- 
geprÃ¤g (Abbildung 6.16). Im Gegensatz zu den aus dem 95er-Datensatz der SESAME- 
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Kampagne stammenden AusreiÃŸer bei hohen PV-Werten ergeben die innerhalb des Po- 
larwirbels gemessenen SÃ¤ule der Jahre 1996 und 1997 ausschlieÃŸlic niedrige Werte. 
Desweiteren zeigen die HCl-Ergebnisse der UARS-Unterflug Kampagne des Jahres 1993 
einen Trend zu auÃŸergewÃ¶hnli kleinen SÃ¤ulen Diese Messungen wurden noch mit dem 
ungekÃ¼hlte SUMAS-Radiometer durchgefÃ¼hrt Die Messungen des seit 1994 eingesetz- 
ten wesentlich empfindlicheren SUMAS/ASUR-Systems sind dagegen - bis auf die bei- 
den angesprochenen AusreiÃŸe - wesentlich homogener verteilt. 
6.5 Messungen des ClO-Tagesgan 
Die hohe SensitivitÃ¤ des flugzeuggetragenen SUMASIASUR-Systems erlaubt neben 
der Bestimmung der rÃ¤umliche VariabilitÃ¤ der gemessenen Spurenstoffe auch ei- 
ne Erkundung zeitlich schnell ablaufender Prozesse wie z.B. der Ã„nderun der C10- 
MischungsverhÃ¤ltniss aufgrund photochemischer Prozesse in AbhÃ¤ngigkei der Sonnen- 
einstrahlung. 
6.5.1 Motivation 
In den winterlichen Polarwirbeln bei noch hohen Sonnenzenitwinkeln und sehr tiefen 
Temperaturen spielt der bereits in 1.2.5 beschriebene ClO-Dimer-Zyklus eine entschei- 
dende Rolle fÃ¼ den starken Ozonabbau in der unteren StratosphÃ¤se 
( 4  2c1 + 203 Ã‘ 2C10 + 202 
(b) C10 + C10 + M Ã‘ C1202 + M 
(C) C1202 + h.u ~f Cl + C100 
(d) C100 + M Ã‘ Cl + 0, + M 
netto: 203 + hu Ã‘ 30, 
Dieser Mechanismus ist nur unter der Einwirkung von Licht mÃ¶glich In der Nacht findet 
keine Photolyse des Dimers statt und der katalytische Ozonabbauzyklus bricht ab. Die 
Reaktionen (6.1) (a) und (d) laufen um GrÃ¶ÃŸenordnung schneller ab als die beiden an- 
deren Reaktionen, die somit die Geschwindigkeit des ClO-Dimer Zyklus bestimmen. Am 
Tage stellt damit die Dimerbildungsrate den begrenzenden Reaktionsschritt dar. FÃ¼ die 
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Pastitionierung von ClO-Dimer und Monomer im Gleichgewicht ergibt sich aus den bei- 
den mittleren Gleichungen (b) und (C) des Reaktionsschemas folgender Zusammenhang: 
kicloAcioLM~ und k,clÃ£o,-v stellen dabei die Reaktionskonstanten fÃ¼ die Bildung bzw. die ther- 
mische Dissoziation des Dimers dar und J c l o  ist die Dimesphotolyserate. Die Klammem 
symbolisieren Konzentrationsangaben fÃ¼ die jeweiligen Gase. In der Nacht sind C10 
und ClzOz ausschlieÃŸlic entsprechend der zweiten Reaktion in 6.1 pastitioniest. Bei den 
niedrigen Temperaturen in der unteren StratosphÃ¤x im Polarwisbel stellt sich dann ein 
Gleichgewicht zugunsten des Dimers ein, wobei aufgmnd dessen thermischer Dissoziati- 
on allerdings ein kleiner Restgehalt C10 erhalten bleibt. 
Abbildung6.17: Ergebnisse eines eindimensionalen Modells fÃ¼ den Tagesgang der wich- 
tigsten Chlorverbindungen bei 20 km und 40 km am 25. Februar bei 69ON . Das Modell 
wurde fÃ¼ eine typische Situation gestÃ¶rte Chemie in den Polarregionen initialisiert und mit 
den Å¸bliche Ratenkonstanten und Absorptionsquerschnitten nach [DeMoiv, 19941 betrie- 
ben. HCI hat bei 40 km irn Vergleich zu den anderen MolekÃ¼le ein wesentlich grÃ¶ÃŸer 
MischungsverhÃ¤ltni von etwa 2 ppbv und ist daher nicht abgebildet. 
Zur Veranschaulichung des ClO-Tagesgangs in der unteren polaren StratosphÃ¤x unter 
der Annahme einer Situation gestÃ¶rte Chemie ist in Abbildung 6.17 (links) das Ergebnis 
eines eindimensionalen Modells E r  den Tagesgang der wichtigsten Chlorverbindungen 
bei einer HÃ¶h von 20 km dargestellt. Die Modellrechnung wurde von Dr. Drew Shindell 
vom NASA Goddard Institutefor Space Studies, Columbia Universiiy, New York, durch- 
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gefÃ¼hlt Genaue Beschreibungen des verwendeten Modells sind z.B. in [Shindell, 19951 
oder [Shindell, 19961 zu finden. Diese und andere Modellrechnungen ergeben, daÂ C10 
unter den Bedingungen der unteren Stratosphke im Polarwirbel fast ausschlieÃŸlic Å¸be 
den ClO-Dimer Zyklus kontrolliert wird und andere Zyklen, etwa der Chlornitratzyklus, 
nur eine ve~nachlÃ¤ssigba kleine Rolle spielen. Der tÃ¤glich Auf- und Abbau einer C10- 
Schicht in der unteren StratosphÃ¤r im HÃ¶henbereic um 20 km innerhalb des polaren 
Wirbels ist somit ein Kennzeichen des fÃ¼ den Ozonabbau im Polarwirbel hauptverant- 
wortlichen katalytischen ClO-Dimer Zyklus. Die Ãœberpfifun des Tagesganges von C10 
bei 20 km stellt somit gewissermaÃŸe einen Test fÅ¸  das VerstÃ¤ndni der Chemie des lÃ¤n 
gerfristigen katalytischen Ozonabbaus in den Polarwirbeln dar. 
VÃ¶lli anders ist die Situation in der oberen StratosphÃ¤s bei einer HÃ¶h von 40 km. Hier 
spielt der ClO-Dimer Zyklus aufgrund der hÃ¶here Temperaturen keine Rolle. In Abbil- 
dung 6.17 (rechts) ist auch fÃ¼ diese HÃ¶h das Ergebnis des Modellaufs angegeben. Das 
Hauptnachtrese~voi~ von C10 ist hier CIONOz, zudem spielt auch HOC1 noch eine Rolle. 
Neben den hier dargestellten Gasen sei noch OC10 mit einem kleinen Beitrag erwÃ¤hn 
[Trentinann, 19971. Bei Sonnenaufgang werden die Nachtreservoire photolytisch aufge- 
spalten und es stellt sich ein Gleichgewicht ein, bei dem C10 ein MischungsverhÃ¤ltni von 
etwa 0.6 ppbv annimmt. Nach Sonnenuntergang erfolgt eine RÃ¼ckbildun der Nachtre- 
seivoire Å¸be die Reaktionen von C10 mit NO2, HO2 und BrO, wobei das Minimum der 
ClO-Konzentration erst kurz vor Sonnenaufgang erreicht wird. 
Messungen des ClO-Tagesganges wurden erst in jÃ¼ngste Zeit durch Fortschritte 
bei der Technologie bodengestÃ¼tzte Mikrowellenradiometer mÃ¶glic [Shindell, 19961 
[Riceaud, 19961. FÃ¼ die Datenanalyse der Messungen der im Millimeterwellenbereich 
nur sehr schwachen ClO-Linien werden zumeist Nachtspektren von den am Tag gemesse- 
nen Spektren abgezogen, um die bei diesen Radiometern typischen ,,Baseline"-Probleme 
in den Griff zu bekommen. Hierdurch werden die ClO-Signale bei 20 und 40 km natÃ¼rlic 
um die Nacht-Werte reduziert, was insbesondere bei den verglichen zur Gesamtkonzen- 
tration nicht vemachlÃ¤ssigba kleinen ClO-Nachtwerten in 40 km HÃ¶h eine Rolle spielt. 
Daher wird der interessierende Bereich um die Linienrnitte der zu subtrahierenden C10- 
Nachtspektren oft durch ein Polynom ersetzt, welches an die Ã¤uÃŸe Baseline angepaÃŸ 
wurde. [Riceaud, 19961 vergleicht seine mit dieser Methode erzielten ClO-TagesgÃ¤ng 
mit den Ergebnissen eines 3D-Modelles und erzielt eine recht gute Ubereinstimmung mit 
den modellierten TagesgÃ¤nge im HÃ¶henbereic zwischen 25 und 50 km. [Shindell, 19961 
konzentriert sich bei seiner Analyse der wahrend einer Situation gestÃ¶rte Chemie im ant- 
arktischen Polarwirbel durchgefÃ¼hrte Messungen auf die untere StratosphÃ¤s bei 20 km 
und kommt somit ohne die Methode des sogenannten ,,blanking and filling" aus. Er findet 
eine gute Ãœbereinstimmun seiner Messungen mit den Ergebnissen seines eindimensio- 
nalen Modells bei Verwendung der in [DeMore, 19941 angegebenen Reaktionsratenkon- 
stanten. Der ClO-Tagesgang ist gern& seiner Modellrechnungen recht unempfindlich ge- 
genÃ¼be Ã„nderunge der Dimesphotolyserate JW, und hÃ¤ng somit vorwiegend von der 
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Dimesbildungssateund der thermischen Dissoziationsrate des Dimers ab. Dies e~mÃ¶glich 
ihm aus seinen Messungen auf eine Reduziesung des von [DefWore, 19941 angegebenen 
Fehler um Ca. 40% fÃ¼ die Dimerbildungsrate (k~c,o-clo-v~) und um Ca. 60% fÃ¼ die Gleich- 
gewichtskonstante ( k ~ c l ~ c l ~ v , l k ~ c , 2 0 2 ~ v , )  zu schlieÃŸen 
Die hies beschsiebenen Messungen bodengestÃ¼tzte Instsumente weisen eine zeitli- 
che AuflÃ¶sun von nur etwa einer Stunde auf. Das flugzeuggestiitzte SUMASIASUR- 
Instrument hingegen ist in des Lage, etwa alle 3 Minuten ein ClO-Profil zu messen. Die 
SUMASIASUR-Messungen stellen daher insbesondere fÃ¼ die UbespsÃ¼fun der Modelle 
in des ÃœbergangsPhas zwischen Tag und Nacht eine wertvolle Beseichesung das. Die 
SUMASIASUR-Messungen sind desweiteren ein guter Test fÃ¼ die Modellierung des 
ClO-Tagesganges sowohl in 20 als auch in 40km HÃ¶he da hies absolute Mischungs- 
veshÃ¤ltniss im Gegensatz zu den hÃ¤ufi von bodengestiitzten Instlumenten gelieferten 
,,Tag minus Nachtc'-Profilen betrachtet werden kÃ¶nnen 
6.5.2 Planung und DurchfÃ¼hrun der S-SlASm-Messungen 
WÃ¤hsen des MeÃŸkampagn 1996 wurden zwei FlÃ¼g fÃ¼ die Messung des ClO- 
Tagesgangs geplant und duschgefÃ¼hst WÃ¤hsen die eine Messung des Erkundung des 
ClO-Abbaus beim Flug Ãœbe die Tag-Nacht Gsenze in die Dunkelheit diente, wurde beim 
zweiten Flug noch vor Morgengrauen gestastet um den Aufbau des ClO-Schicht bei ein- 
setzendes Photolyse des ClO-Dimers zu beobachten. 
Die Messungen wurden in Ã¶stliche Flugsichmg bei Ca. 68'-70' nÃ¶rdliche Breite dusch- 
gef&, sodaÃ aufgrund des Flugzeuggeschwindigkeit Ã¼be G~und  von etwa 700 kmlh 
der Gsenze zwischen Tag und Nacht mit ungefdu doppelter Geschwindigkeit begeg- 
net ~vusde. Trotzdem konnten aufgrund der hohen Emfindlichkeit des SUMAS/ASUR- 
Empfhgess im Vergleich zu den bodengestiitzten Instrumenten hohe zeitliche AuflÃ¶sun 
gen erzielt werden. Grund fus die Auswahl des Flugsouten in =lest-Ã¶stliche Richtung 
was zum einen die Lage des Polm~isbels zum Zeitpunkt der MeÃŸkampagne Die Mes- 
sungen sollten in einem aufgsund des hohen Geschwindigkeit des Fosschungsflugzeuges 
mÃ¶glichs homogenen Bereich des Polarwirbels erfolgen, da sie sich Ã¼be groÃŸ rÃ¤umlich 
Bereiche esstsecken wÃ¼rden Diese sollten zudem auf dem ersten Flugabschnitt vesmessen 
werden. Zum anderen sollten die Messungen einen mÃ¶glichs groÃŸe Sonnenzenitwinkel- 
beseich abdecken, um einen sinnvollen Vergleich der gemessenen Daten mit einem pho- 
tochemischen Modell zu e~mÃ¶gliche und auf diese Weise die GÃ¼ltigkei des im Modell 
implementiesten Reaktionsmechanismen zu Ã¼bespsÃ¼fe Hierzu ist es notwendig. die ma- 
ximalen ClO-Mschungs~~eshÃ¤ltniss des Tages zu kennen, damit die Initialisiesung des 
Modells hinsichtlich des Pastitionierung von CIOz gegenÃ¼be den Resen~oisgasen reali- 
stisch erfolgen kann. Neben den beiden geplanten MeÃŸflÃ¼g wurde noch bei einem wei- 
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teren Flug von Spitzbesgen nach Kiruna die Grenze zur Dunkelheit Ã¼berflogen welche 
aufgsund der geflogenen Route sehr langsam eintrat. 
Abbildung6.18: SUMASfASUR-MeÃŸflÃ¼ zur Erkundung des CIO-Tagesganges. Links: 
Flug am 2.3.1996. Auf dem RÃ¼ckflu in West-Ost-Richtung wurde frÃ¼ morgens die Nacht- 
Tag-Grenze Ã¼berflogen Rechts: Flug am 5.3.1996 von Kiruna nach Spitzbergen. Beim 
RÃ¼ckflu - die Flugrouten sind nahezu identisch - wurde in die Abenddammerung hin- 
ein geflogen. Die ECMWF-PV bei 475 K ist in beiden Abbildungen fÃ¼ den jeweiligen Tag 
als Kontur dargestellt. 
Abbildung 6.18 dient nun zunÃ¤chs zur VesanschauIichung der FIugsouten und der Si- 
tuation des Polarwisbels fÃ¼ den Flug im Morgengrauen des 2.3.1996 (links) sowie beim 
RÃ¼ckflu aus Spitzbesgen am 5.3.1996 (rechts). Die Flugroute des am 25.2.1996 dusch- 
gefÃ¼hrte Fluges in die Dunkelheit wurde bereits in Abschnitt 6.2.6 in Abbildung 6.9 
dasgestellt. Am 25.2.1997 wurde schlieÃŸlic noch ein weiteres Flug vom Tag in die Nacht 
duschgefÃ¼hst Die Flugroute dieses MeÃŸfluge sowie die vorhessschende Situation des Po- 
laswisbels sind in Abbildung 6.19 zu finden. 
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Abbildung6.19: SUMASJASUR-MeÃŸflu vom 25.2.1997 innerhalb des Polarwirbels. Der 
Flug wurde so konzipiert, daÃ auf dem ersten Teil in westlicher Richtung ein nahezu 
konstanter Sonnenzenitwinkel von Ca, 82O sowie eine nahezu konstante PV aus dem 
475 K-Niveau gewÃ¤hrleiste war. Auf dem Flugabschnitt in Ã¶stlich Richtung wurde die Tag- 
Nacht Grenze Ã¼berflogen Links: Darstellung der Flugroute unterlegt mit ECMWF-Daten 
der 475 K- PV. Rechts: HochaufgelÃ¶st Darstellung des Polarwirbels durch RÃ¼ckwÃ¤rtstr 
jektorienrechnung gemÃ¤ [Sinnhuberer al., 19961. 
Darstellung der Messungen 
Die bei den vier FlÃ¼ge bestimmten ClO-Profile sollen jetzt in AbhÃ¤ngigkei des Sonnen- 
zenitwinkels dargestellt werden. 
Abbildung 6.20 zeigt zunÃ¤chs die Konturdarstellung der ClO-Messungen vom 2.3.1996 
beim Flug aus der Nacht in den Tag. Die Messungen decken bezÃ¼glic des Sonnenzenit- 
winkels am Boden einen Bereich zwischen 87' und 97' ab. Hierbei werden bei Sonnen- 
zenitwinkeln grÃ¶ÃŸ als etwa 95' ClO-MischungsverhÃ¤ltniss von nur etwa 0.1-0.3 ppbv 
in 20 km HÃ¶h festgestellt. Mit steigendes Sonne bildet sich schlieÃŸlic ein ClO-Peak von 
maximal etwa 1.3 ppbv als Indikator fÃ¼ den in dieser HÃ¶h ablaufenden CIO-Dimer Zy- 
klus. In der oberen StratosphÃ¤r wÃ¤chs das CIO-MischungsverhÃ¤ltni bei 40 km in der 
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Abbildung 6.20: Oben: Ã„nderun der CIO-Mischungsverhaltnisse bei Sonnenaufgang. 
Messung vom 2.3.1996 bei einem Flug Ã¼be die Nacht-Tag Grenze. Unten: CIO- 
MischungsverhÃ¤ltniss aufgetragen gegen HÃ¶h und Sonnenzenitwinkel. Die Messungen 
wurden am 5.3.1996 beim RÃ¼ckflu von Spitzbergen nach Kiruna bei Eintreten der Dun- 
kelheit durchgefÃ¼hrt Die Einzelmessungen sind als Kreuze unter dem oberen Rand der 
Darstellungen angedeutet, desweiteren ist der geometrische Erdschatten Ã¼be die HÃ¶h 
als gestrichelte Linie eingezeichnet. 
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AbbiIdung6,21: Oben: Konturdarstellung der am 25.2.1996 beim Flug in die AbenddÃ¤m 
merung gemessenen CIO-Profile gegen die HÃ¶h und den Sonnenzenitwinkel am Boden. 
Der geometrisch daraus berechnete Erdschatten ist als gestrichelte Linie angedeutet. Un- 
ten: Darstellung der Ergebnisse fÃ¼ den MeÃŸflu vom 25.2.1 997. Die Messungen wurden 
bei einer Ã¶stliche Flugrichtung ungefÃ¤h auf dem 69. Breitengrad durchgefÃ¼hrt Die Son- 
nenzenitwinkel der einzelnen Profile sind als Kreuze unter dem oberen Rand der Darstel- 
lungen angegeben. 
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gleichen Zeit von 0.1-0.3 ppbv auf etwa 0.5 ppbv an. Der 10-Fehler der Messungen be- 
trÃ¤g etwa 0.25 ppbv. 
Die untere Grafik in 6.20 zeigt das Ergebnis des RÃ¼ckfluge von Spitzbergen nach Kiru- 
na wÃ¤hren der AbenddÃ¤mmerun des 5.3.1996. Aufgrund der gewÃ¤hlte Flugroute Ã¤n 
derte sich der Sonnenstand sehr langsam, sodaÃ Messungen nur bei Sonnenzenitwin- 
kein zwischen 90' und 95' erfolgten. Bei 20km HÃ¶h ist eine Abnahme des C10- 
MischungsverhÃ¤ltnisse dennoch zu erkennen, wÃ¤hren bei 40 km Ã¼be die gesamte Dauer 
der Messung ClO-Werte von Ca. 0.7 ppbv gemessen werden. 
Ein weitaus grÃ¶ÃŸer Zenitwinkelbereich zwischen 86' und 103' wird bei dem in Ã¶stli 
che Richtung durchgefiihrten MeÃŸflu am 25.2.1996 durchflogen. Diese Messung ist in 
Abbildung 6.21 (oben) dargestellt. Hier wird ein deutlicher ClO-RÃ¼ckgan in der unteren 
Stratosphke bei Sonnenzenitwinkeln grÃ¶ÃŸ als 90' festgestellt. In der oberen StratosphÃ¤ 
re ist indessen keine signifikante kderung zu beobachten, allerdings liegt lediglich eine 
Messung bei Sonnenzenitwinkeln grÃ¶ÃŸ als 99' vor. 
Letztendlich ist noch das Ergebnis des am 25.2.1997 durchgefÃ¼hrte MeÃŸflug in Abbil- 
dung 6.2 1 (unten) zu finden, wobei im Prinzip der gleiche Verlauf wie bei der Messung 
des Jahres 1996 festzustellen ist. Allerdings wurde 1997 noch bei etwas hÃ¶here Son- 
nenzenitwinkeln gemessen, sodaÃ auch in 40 km HÃ¶h ein leichter RÃ¼ckgan des C10- 
MischungsverhÃ¤ltnisse beobachtet werden konnte. 
An dieser Stelle ist noch eine Bemerkung zu dem bei allen FlÃ¼ge schon vor dem Eintre- 
ten der Dunkelheit aufgetretene RÃ¼ckgan des ClO-MischungsverhÃ¤ltnisse angebracht. 
Dieser Effekt wird wahrscheinlich durch den bei hohen Sonnenzenitwinkeln sehr langen 
Weg der Strahlung durch die Atmosphae verursacht. Insbesondere wird dann die fur die 
Dimer-Photolyse benÃ¶tigt kurzwellige Strahlung stark von der Ozonschicht absorbiert, 
sodaÃ schon bevor der in den Abbildungen gestrichelt angedeutete, rein geometrisch be- 
rechnete Erdschatten erreicht ist, die Photolyse von ClzOz abnimmt. Der Effekt lÃ¤Ã sich 
umgekehrt auch bei der Messung des Nacht-Tag Ãœbergang feststellen, wo die Photolyse 
des Dimers mit einer VerzÃ¶gerun einsetzt und sich erst ab Sonnenzenitwinkeln von 90' 
eine ClO-Schicht bei 20 km ausbildet. 
6.5.3 Vergleich mit ID-Modell 
Auswahl der Messungen 
Die Wichtigkeit einer homogenen Wirbelsituation fiir die Analyse der Messungen bei 
20 km wurde bereits betont. In Abbildung 6.22 sind daher die auf dem Hinflug entlang 
der Flugstrecke gemessenen ClO-MischungsverhÃ¤ltniss bei 20 km in AbhÃ¤ngigkei der 
geographischen Koordinaten dargestellt. ZunÃ¤chs ist oben der Flug im Morgengrauen 
vom 2.3.1996 gegen die geographische LÃ¤ng dargestellt. Auf der Flugstrecke in Ã¶stli 
cher Richtung durch die Nacht werden sehr geringe ClO-MischungsverhÃ¤ltniss zwischen 
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Abbildung6.22: SUMASIASUR Messungen bezÃ¼glic des ClO-Tagesganges bei einer Ho- 
he von 20 km aufgetragen gegen geographische LÃ¤ng oder Breite. Oben: Flug im Mor- 
gengrauen Ã¼be die Nacht-Tag Grenze vom 2.3.1996 in Ã¶stliche Flugrichtung. Die CIO- 
MischungsverhÃ¤ltniss bei 20 km sind gegen die geographische LÃ¤ng aufgetragen. Dar- 
unter: Flug fast parallel zur Tag-Nacht-Grenze auf dem RÃ¼ckflu von Spitzbergen am 5.3. 
1996, aufgetragen gegen die geographische Breite. 2. von unten: Flug ostwÃ¤rt in die 
AbennddÃ¤mmerun am 25.2.1996, CI0 bei 20 km dargestellt gegen die geographische 
LÃ¤nge Unten: Verbesserter Flug in Ã¶stlich Richtung Ã¼be die Tag-Nacht-Grenze bei we- 
sentlich homogeneren Bedingungen vom 25.2.1997. Die jeweiligen Flugrichtungen sind 
durch Pfeile angedeutet. 
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0 und 0.32~0.25ppbv festgestellt. Auch nach der Wende wird zunÃ¤chs noch kein C10 ge- 
bildet, bevor bei etwa 12' Ã¶stliche Breite die Photolyse des Dimers einzusetzen beginnt 
und kurz vor Flugende maximale Werte von Ca. 1.2-1.3 ppbv erreicht werden. 
Die zweite Grafik beschreibt den Verlauf der MeÃŸflÃ¼ von Kiruna nach Spitzbergen und 
zurÃ¼ck Hier fÃ¤ll insbesondere der Anstieg des C10 MischungsverhÃ¤ltnisse in Richtung 
Norden auf. Auf dem RÃ¼ckwe fÃ¤ll das MischungsverhÃ¤ltni in etwa gleich stark ab, 
wie es auf dem Hinweg zugenommen hatte. Die aufgrund der langsamen Zunahme des 
Sonnenzenitwinkels erwartete Abnahme des ClO-MischungsverhÃ¤ltnisse kann nicht von 
dem auf dem Hinflug festgestellten ClO-Gradienten unterschieden werden. Der Absolut- 
wert des MischungsverhÃ¤ltnisse bei 20 km ist auf dem RÃ¼ckflu allerdings kleiner, da der 
Sonnenzenitwinkel in der Zwischenzeit von etwa 78' auf 90' gestiegen ist. Aufgrund des 
auf dem Hinflug im Vortex gemessenen ClO-Gradienten und der insgesamt nur einen klei- 
nen Sonnenzenitwinkelbereich abdeckenden Messung in der AbenddÃ¤mmerun ist dieser 
MeÃŸflu fÃ¼ den Vergleich mit einem photochemischen Modell weniger geeignet. 
Die nÃ¤chst Grafik stellt den am 25.2.1996 durchgefÃ¼hlte MeÃŸflu gegen die LÃ¤n 
ge dar. ZunÃ¤chs wurde auch hier - die Flugstrecke in westliche Richtung wurde ja 
schon in Abschnitt 6.2.6 ausfuhrlich diskutiert - trotz einer stabilen Wirbelsituation eine 
bestÃ¤ndig Zunahme des ClO-MischungsverhÃ¤ltnisse in Richtung Westen beobachtet. 
Nach der Wende werden statt der erwarteten Abnahme zunÃ¤chs lokal sehr hohe C10- 
MischungsverhÃ¤ltniss von an die 1.9 ppbv gemessen, bevor bei etwa 0'-LÃ¤ng bei Er- 
reichen der Tag-Nacht Grenze das ClO-MischungsverhÃ¤ltni aufgrund der abnehmenden 
Sonneneinstrahlung rasch abfÃ¤llt Das nur lokal aufgetretene ClO-Maximum erschwert 
die Datenanalyse erheblich, da eine AbschÃ¤tzun der Chloraktivierung aus den Reser- 
voirgasen durch die auf dem Hinflug durchgefÃ¼hlte Messungen damit sehr zweifelhaft 
wird. Die MeÃŸergebniss von Hin- und RÃ¼ckflu widersprechen sich offenkundig, obwohl 
die Entfernung nur etwa 50 km zwischen den jeweils gemessenen Luftmassen ausmacht. 
Auch konnten keine instrumentellen Effekte identifiziert werden, die fÃ¼ den beobachte- 
ten Effekt verantwortlich sein kÃ¶nnten 
Aufgrund der bei dieser Messung gemachten Erfahrungen, wurde am 25.2.1 997 ein weite- 
rer MeÃŸflu mit Hilfe von Trajektorienrechmmgen fÅ  ¸das zu vermessende Luftvolumen 
geplant und verwirklicht, der zu einem weitaus homogeneren MeÃŸergebni fÃ¼hrte Das 
Ergebnis dieser Messung ist in Abbildung 6.22 ganz unten dargestellt und zeigt den ge- 
wÃ¼nschte Verlauf eines konstanten ClO-MischungsverhÃ¤ltnisse auf der Flugstrecke in 
Ã¶stliche Richtung und dem Abfall nach der Wende wenn der Sonnenzenitwinkel schnell 
zunimmt. Die optimierte Route dieses Fluges und die Situation des Polaswirbels sind in 
Abbildung 6.19 zu finden. Die ungewÃ¶hnlich Flugstrecke wurde gewahlt, da einerseits 
das SUMAS/ASUR-Instrument die 20 km ClO-Schicht in einem Abstand von etwa 40 km 
links der Flugstrecke beobachtet, andererseits die WindverhÃ¤ltniss bei 475 K die Luft in 
nord-Ã¶stlich Richtung trieben. ZusÃ¤tzlic ist eine hochaufgelÃ¶st PV-Karte abgebildet, 
aus der die StrÃ¶mungsverhÃ¤ltnis im Polaswirbel besser zu ersehen sind. 
6.5. MESSUNGEN DES CLO-TAGESGANGS 
FÃ¼ den Vergleich der Messungen bei 20 km HÃ¶h mit der Simulation eines chemischen 
Modells werden aus den in diesem Abschnitt beschriebenen GrÃ¼nde die Messungen vom 
2.3.1996 und 25.2.1997 ausgewÃ¤hlt 
Modellvergleich bei 20 km 
Die Messungen des SUMASIASUR-EmpfÃ¤nger bezÃ¼glic des ClO-Tagesganges sol- 
len jetzt mit einem 1D-Modell verglichen werden. Hierzu wurden die Ergebnisse des 
in [Shindell, 19961 beschriebenen Modells verwendet, welche schon in Abbildung 6.17 
fÃ¼ den 25. Februar gegen die Zeit dargestellt wurden. Das photochemische Modell ver- 
fÃ¼g iiber die Ã¼bliche chemischen Reaktionen und eine Parametrisierung der heteroge- 
nen Chemie. Das Strahlungsfeld wird in einer sphÃ¤sische AtmosphÃ¤s bei Verwendung 
einer fÃ¼ groÃŸ Sonnenzenitwinkel genauen Methode [Toon et al., 19891 berechnet. FÃ¼ 
die Reaktionskonstanten und Absorptionsquerschnitte wurden bei dem hier dargestellten 
Modellauf die in [DeMore, 19941 angegebenen Werte verwendet. Um dem Modell ausrei- 
chend Zeit zu geben in ein chemisches Gleichgewicht zu gelangen, wurde der Modellauf 
schon fÃ¼ den 23. Februar mit Modellprofilen fÃ¼ eine typische Situation gestÃ¶rte Chemie 
im Polaswirbel initialisiert. 
SUMAS/ASUR-Cl0 2 . 3 . 1 9 9 6  SUMAS/ASUR-CI0 2 5 . 2 . 1 9 9 7  
2.0 2.0 
19-MoÅ¸el Februory 25, ZOkrn, 69"N 1D-Model. Fenruory 25, ZOkrn, 69"N 
? V ( A ~ ~ K ) = ~ ~ . ~ ~ ' I O " ~ K ~ ~ ~ ~ - ' S - ' '  PV(L75K)=51 5-1 0 ~ ~ r n ~ k ~ ' " s ~ '  
105 100 95 90 85 
solor-zen th-angle ["I 
Abbildung 6.23: Vergleich der SUMASIASUR ClO-Messungen irn Morgengrauen sowie in 
der AbenddÃ¤rnmerun bei einer HÃ¶h von 20 km mit den Ergebnissen eines 1 D-Modells. 
Links: Messung vom 2.3.1996 bei Sonnenaufgang. Rechts: Messung vom 25.2.1997 beim 
Flug in die Dunkelheit. Das Modell wurde in beiden FÃ¤lle fÃ¼ eine typische Situation ge- 
stÃ¶rte Chemie in den Polarregionen initialisiert, dargestellt sind die Ergebnisse fÃ¼ den 25. 
Februar bei 69O nÃ¶rdliche Breite. 
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Abbildung 6.23 zeigt nun den Vergleich der vom SUMASIASUR-Instrument bestimmten 
20 km-MischungsverhÃ¤ltniss mit den Ergebnissen des Modellaufs. In der linken Grafik 
ist dabei die Messung im Morgengrauen des 2.3.1996 dargestellt, wÃ¤hren auf der rech- 
ten Seite die am 25.2.1997 durchgefÃ¼hrt Messung in der AbenddÃ¤mmerun zu sehen 
ist. ZusÃ¤tzlic ist die potentielle Vorticity auf der 475 K-IsentropenflÃ¤ch angegeben. Bei- 
de Messungen wurden bei relativ hohen PV-Werten im Polarwirbel durchgefÃ¼hrt sodaÃ 
mit hohen ClO-Tageswerten gerechnet werden konnte. Diese wurden mit Ca. 1.3 ppbv 
auch erreicht. Innerhalb der Fehlergrenzen stimmen die Modellergebnisse mit den Mes- 
sungen gut Ã¼berein Hierbei ist deutlich der durch die einsetzende Dimer-Photolyse ver- 
ursachte steilere Anstieg am Morgen gegenÃ¼be dem nur schwachen Abfall am Abend, 
wenn C10 gemÃ¤ der Bildungsreaktion fÃ¼ den Dimer abgebaut wird, zu erkennen. Die 
Messung zeigt eine hohe VariabilitÃ¤ verglichen mit dem glatten Modellergebnis, wel- 
che wahrscheinlich auf die rÃ¤umlich VariabilitÃ¤ entlang der Flugstrecke zusiickzufuhren 
ist. Insbesondere werden vor dem Sonnenaufgang am 2.3.1996 systematisch hÃ¶her Mi- 
schungsverhÃ¤ltniss gemessen, wÃ¤hren nach dem Sonnenuntergang am 25.2.1 997 gerin- 
gere Werte festgestellt werden. Diese Abweichungen systematischer Natur bewegen sich 
aber immer noch im Bereich der Fehlergrenzen der Messung. 
Modellvergleich bei 40 km 
Der ClO-Tagesgang bei 40 km ist unabhÃ¤ngi von der Situation des Polaswisbels. Da- 
her kÃ¶nne fÅ¸  den Modellvergleich hier auch die Messungen vom 25.2.1996 verwendet 
werden, die sich im Ã¼brige in dieser HÃ¶h nicht signifikant von den Messungen am 
25.2.1997 unterscheiden. Der Modellvergleich ist - wieder fur die Messungen am Mor- 
gen bzw. arn Abend - in Abbildung 6.24 dargestellt. Generell ergeben die Messungen 
hÃ¶her MischungsverhÃ¤ltniss als das Modellergebnis. Ursache hierfÅ¸ kann die ReprÃ¤ 
sentation der Messung dusch nur eine StÃ¼tzstell bei 40 km sein. Ein uber die HÃ¶h brei- 
tes ClO-Maximum wÅ¸rd diesen Effekt erzeugen. Der uber den Zeitraum der Messungen 
nur schwach ausgeprÃ¤gt ClO-Tagesgang wisd vom Modell im Rahmen der MeÃŸfehle 
im wesentlichen nachvollzogen, wobei deutlich der durch die einsetzende Photolyse der 
Chlomachtreservoire C10N02, HOC1 und OC10 verursachte steilere Anstieg am Morgen 
gegenÃ¼be dem langsamen Abfall am Abend aufgrund der Reaktionen von C10 mit NO2, 
HO2 und Br0  unterschieden werden kann. 
Die SUMASIASUR-Messungen bestÃ¤tige somit im Rahmen des MeÃŸfehler die Reakti- 
onskonstanten von [DeMore, 19941 fÅ¸  den ClO-Dimer Zyklus in der unteren StratosphÃ¤ 
re bei 20 km, was eine Grundvoraussetzung fÃ¼ das VerstÃ¤ndni des Ozonabbaus unter 
Ozonloch-Bedingungen in den winterlichen Polaswisbeln darstellt. Dieses Ergebnis ist 
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Abbildung 6.24: Vergleich der SUMASIASUR ClO-Messungen im Morgengrauen sowie in 
der AbenddÃ¤rnrnerun bei 40 km mit den Ergebnissen eines 1 D-Modells. Links: Messung 
vom 2.3.1996 bei Sonnenaufgang. Rechts: Messung vom 25.2.1996 beim Flug in die Dun- 
kelheit. Das Modell wurde in beiden FÃ¤lle fÃ¼ eine typische Situation gestÃ¶rte Chemie in 
den Polarregionen initialisiert, dargestellt sind die Ergebnisse fÃ¼ den 25. Februar bei 69' 
nÃ¶rdliche Breite. 
konsistent mit dem von [Shindell, 19961 berichteten Befund fÃ¼ die Antarktis. 
In der oberen StratosphÃ¤r bei einer HÃ¶h von 40 km ergeben die Messungen trotz der im 
Vergleich zum Tagesgang groÃŸe Fehler den gleichen Verlauf wie die Modellsimulation, 
wenngleich systematisch hÃ¶her MischungsverhÃ¤ltniss gemessen wurden. 
Eine vorsichtige Anpassung des Modells an die SUMASIASUR-Messungen kÃ¶nnt 
insbesondere in der unteren StratosphÃ¤r zu einem quantitativen Ergebnis fÃ¼ die in 
[DeMore, 19941 angegebenen Reaktionskonstanten des ClO-Dimer Mechanismus und de- 
ren Fehler fÃ¼hren FÃ¼ die Analyse wÃ¤r dann eine genauere Initialisierung des Modells 
mit den vom SUMASIASUR-System gemessenen Profilen notwendig, um die Chlorak- 
tivierung zum Zeitpunkt der Messung, d.h. das fÃ¼ den ClO-Dimer-Zyklus zur VerfÅ¸gun 
stehende Chlor, genauer zu modellieren. 
6.6 Zusammenfassung: MeÃŸkampagne und Ergebnisse 
In diesem Kapitel wurden die Ergebnisse der SUMASIASUR-Messungen der Jahre 1996 
und 1997 dargestellt. Schwerpunkt des Kapitels bildete dabei die Interpretation der im 
Februar und MÃ¤r 1996 durchgefÃ¼hrte MeÃŸflÃ¼g 
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Nachdem zunÃ¤chs die Ergebnisse der vorangegangenen Kampagnen kurz umrissen wur- 
den, folgte eine Beschreibung der fÃ¼ die chemischen Prozesse in der arktischen Stra- 
tosphÃ¤r wichtigen meteorologischen Bedingungen des auÃŸergewÃ¶hnli kalten Winters 
1995196 sowie eine Einordnung und Darstellung der SUMASIASUR-MeÃŸkampagn vom 
22.2. bis 6.3.1996 in diesen Zusammenhang. Die wichtigsten Ergebnisse der Messungen 
seien an dieser Stelle kurz aufgelistet: 
e Es wurden sehr hohe ClO-MischungsverhÃ¤ltniss im arktischen Polarwirbel mit 
Spitzenwerten von an die 2.03~0.25 ppbv in der unteren StratosphÃ¤x festgestellt. 
Die gemessen Spitzenwerte weisen auf eine nahezu vollstÃ¤ndig Chloraktivierung 
hin. 
e Gleichzeitig wurden sehr geringe MischungsverhÃ¤ltniss des Reservoirgases HC1 
unterhalb etwa 24 km beobachtet. 
o Die hohe Empfindlichkeit des SUMAS/ASUR-Empfingers erlaubte eine Untersu- 
chung der kleinrÃ¤umige VariabilitÃ¤ von C10 und HC1 innerhalb und am Rande 
des Polarwirbels. Neben einer hohen C10-VariabilitÃ¤ konnte sowohl innerhalb als 
auch am Rande des Polarwirbels eine deutliche Antikor~elation von C10 und HC1 
beobachtet werden. 
B Die niedrigen vom SUMASIASUR-Instrument gemessenen HCl-Mischungsver- 
hÃ¤ltniss unterstÃ¼tzte ferner die von [Rex et al., 19971 hervorgebrachte These der 
,Chlomitratfalle", mit der ein von Ozonsondenmessungen beobachteter RÃ¼ckgan 
der Ozonabbaurate ab Mitte Februar 1996 erklÃ¤s werden kann. Hierbei wird ange- 
nommen, daÂ eine effektive Chloraktiviemng Ã¼be die schnelle heterogene Reakti- 
on von CIONOz mit HC1 an PSC's nicht mehr mÃ¶glic ist, wenn HC1 bereits fast 
vollstÃ¤ndi verbraucht ist. 
e Die GegenÃ¼berstellun der Messungen mit den Ergebnissen eines dreidimensio- 
nalen chemischen Transportmodells (SLIMCAT) der UniversitÃ¤ Cambridge ergab 
folgende Resultate: 
- Es wurde eine generell sehr gute Ãœbereinstimmun fÅ  ¸ C10 gefunden. Nur 
in einem Fall wurde eine groÃŸ Diskrepanz festgestellt, als im Modell offen- 
bar der fÃ¼ die heterogene Chemie verantwortliche Mechanismus deaktiviert 
wurde. Dieser Modellmechanismus hÃ¤ng offenbar sehr kritisch von der Tem- 
peratur ab. 
- FÃ¼ HC1 ergab der Modellvergleich eine systematische Abweichung der Mes- 
sung zu hÃ¶here Werten irn HÃ¶henbereic von etwa 35-50 km, eine gute Ãœber 
einstimmung im mittleren Bereich der StratosphÃ¤xe sowie sehr geringe Mi- 
schungsverhÃ¤ltniss im Modell- wie im MeÃŸergebni unterhalb 24 km. 
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- Eine BestÃ¤tigun der Modellergebnisse im Rahmen der Fehlergrenzen wurde 
auch fÃ¼ Ozon gefunden, wobei das Modell lediglich oberhalb 30 km syste- 
matisch zu kleine Werte ergab. 
- Im Falle des langlebigen Spurengases NzO wurden verglichen mit den Mes- 
sungen etwas zu kleine NzO-MischungsverhÃ¤ltniss innerhalb des Polarwir- 
bels modelliert, 
e Bei einem MeÃŸflu wurden erstmals Schnitte aller vier Spurengase Ã¼be den Rand 
des Polatwirbels bei ungefihr den gleichen geographischen Positionen gemessen. 
Hierbei wurde insbesondere der Effekt des Absinkens der Luft im Polarwirbel ver- 
deutlicht. WÃ¤hsen sich das ClO-Maximum von 24 km am Ã¤uÃŸer Wisbelrand auf 
eine HÃ¶h von 20 km im Wirbelinneren verÃ¤ndert - dieses Ergebnis wird bestÃ¤tig 
durch die NzO-Beobachtungen vom gleich Flug - wurden die chemischen Ozon- 
und HCl-Verluste im Wirbelinneren durch den Transport Ozon- bzw. HCl-reicher 
Luftmassen von oben Ã¼berdeckt 
0 Eine Korrelationsanalyse mittels des konservativen ,,Tracersd N20 gestattet je- 
doch eine Zuordnung zwischen den Messungen innerhalb und auÃŸerhal des 
Polarwirbels. Hierdurch konnte ein chemischer Ozonverlust im Polarwirbel von 
2.0A10.7ppmv bei lOOppbv NzO (ungefÃ¤h 20km im Vortex) zum Zeitpunkt 
der 96er-Kampagne im Vergleich zu knapp auÃŸerhal des Wirbels gemessenen 
Referenzwerten ermittelt werden FÃ¼ HC1 beliefen sich die Verluste auf ca. 
0.93~0.3 ppbv in gleicher HÃ¶he Die Ergebnisse sind konsistent mit anderen Be- 
obachtungen [Rex et al., 19971 [Miiller et al., 19971. 
Nach der ausfÅ¸hrliche Darstellung der 1996 durchgeftihsten Messungen wurde kurz auf 
den erst ab Mitte Februar in der unteren StratosphÃ¤s sehr kalt gewordenen Winter 1997 
eingegangen. Hier wurde vom SUMAS!ASUR-System eine Ã¤hnlic ausgeprÃ¤gt Chlor- 
aktivierung gegen Ende Februar wie im Vorjahr festgestellt. 
Im letzten Teil dieses Kapitels erfolgte schlieÃŸlic die Darstellung und Interpretation der 
SUMASIASUR-Messungen bezÃ¼glic des Tagesganges von C10. Die zeitlich hochaufge- 
lÃ¶ste Messungen wurden mit den Ergebnissen eines eindimensionalen photochemischen 
Modells verglichen. Hierbei konnten die im Modell verwendeten Reaktionskonstanten im 
Rahmen der Fehlergrenzen im wesentlichen bestÃ¤tig werden, wenngleich eine genaue 







Im letzten Kapitel der Arbeit soll auf die Weiterentwicklung der Heterodyntechnolo- 
gie in den Terahertzbereich eingegangen werden. Hierzu wurde in den Jahren 1993 und 
1994 im Rahmen einer Zusammenarbeit mit dem Institut fix Optoelektronik der Deut- 
schen Forschungsanstalt fÅ¸  Luft und Raumfahrt (DLR) die Entwicklung eines flug- 
zeuggetragenen Radiometers zur Messung eines RotationsÃ¼bergang des Hydroxylradi- 
kals bei 2514 GHz betrieben. Das OH-MolekÃ¼l welches fÅ¸ die Chemie in der Atmo- 
sphÃ¤s aufgrund seiner hohen ReaktivitÃ¤ eine SchlÃ¼sselroll eimimmt und auch als das 
,,Waschmittel der AtmosphÃ¤se bezeichnet wird, besitzt seine ersten RotationsiibergÃ¤n 
ge im Terahertzbereich bei 1.8 und 2.5THz. Im Jahre 1994 konnten schlieÃŸlic zwei 
MeÃŸflÃ¼ mit dem SUMAS/THOMAS1-System durchgefÅ¸hr und das OH-Radikal in der 
AtmosphÃ¤s erstmals mit einem Heterodynsystem delektiert werden. Zudem wurde eine 
Wasserdampflinie bei 253 1 GHz gemessen. Beim THOMAS-Radiometer handelt es sich 
um die Weiterentwicklung eines fÃ¼ astronomische Messungen bei 2.5 THz eingesetzten 
Schottky-Dioden-Empfhgers mit quasi-optischer Strahleinkopplung. Als Lokaloszillator 
des im Doppelseitenbandmodus betriebenen ungekiihlten Empfhgers dient ein optisch 
gepumpter MolekÃ¼llaser Die Messungen wurden aufgrund der hohen Wasserdampfab- 
sorption im Submillimeterwellenbereich von Bord des Forschungsflugzeuges FALCON 
der DLR durchgefÅ¸hrt Nach einem ersten erfolgreichen MeÃŸflu im Juni 1994 konnte im 
September 1994 eine deutliche Systemverbesserung erzielt werden [Titz et al., 1995 (a)] 
[Titz et al., 1995 (b)]. 
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KAPITEL 7. 2513-2533 GHZ: DAS SUMASITHOMAS-RADIOMETER 
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Abbildung7.l: Modellrechnung fÃ¼ den SUMAS/THOMAS-Spektralbereich zwischen 2510 
und 2540GHz fÃ¼ einen Beobachtungszeniiwinkel von 7 8 O  bei 12 km FlughÃ¶he Auch im 
Terahertzbereich wird das Spektrum durch zahlreiche OzonÃ¼bergÃ¤n dominiert. 
7.1 Motivation 
Als Mitglied der HOz-Familie spielt das OH-Molekul eine wichtige Rolle fÅ¸  die kata- 
lytischen Ozonabbauzyklen (siehe Abschnitt 1.2.2). Neben seiner direkten Wirkung im 
HOz-Zyklus bewirkt OH Ã¼berdie ine Kopplung der verschiedenen Zyklen untereinan- 
der und ist insbesondere fÅ¸  die Radikalaktivierung und -deaktivierung der CIOx- und 
NOx-Zyklen wichtig (siehe auch Abschnitt 1.2.4). 
OH wird in der mittleren und oberen StratosphÃ¤r hauptsÃ¤chlic Ã¼be die Reaktion ato- 
maren Sauerstoffs O(lD) mit Wasserdampf gebildet. Quellgase in der unteren Strato- 
sphÃ¤r sind zudem C&, HNOs und HzO. Senke von OH ist vor allem HzO. Trotz sei- 
ner Bedeutung fÅ  ¸ die atmosphÃ¤risch Chemie bleibt das Hydroxylradikal eines der am 
seltensten gemessenen Gase. Ballon- oder flugzeuggestÃ¼tzt in-situ Methoden gestatten 
OH-Messungen mit hohes Empfindlichkeit [Stimpfle, 19901 [Salawitch et al., 19941. Die 
Kalibration dieser zumeist auf Resonmfloureszenz im ultravioletten Spektralbereich be- 
ruhenden Methoden ist jedoch schwierig. In-situ Instrumente sind zudem auf die Position 
des TrÃ¤ger beschrankt. 
Fernerkundungssensoren wurden fÃ¼ unterschiedliche TrÃ¤ge und Spektralbereiche ent- 
wickelt. So kam das MAHRSI/CHRISTA2-Experiment, ein fÅ¸  die Messung der glo- 
Middle Atmoshere High Resolution Spectrograph Investigationl CryogenicInfrared Spectrometers and Telescopes for the Atmos- 
phere 
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balen Verteilung des Hydroxylradikals in der MesosphÃ¤s geeignetes UV-Spektrometer, 
wÃ¤hren einer Space-Shuttle Mission zum Einsatz [Conway et al., 19961. BodengestÃ¼tz 
te Messungen der OH-SÃ¤ulendicht mit einem Fabry-Perot Spektrometer im ultravio- 
letten Spektralbereich wurden von [Burnett & Bumett, 19961 berichtet. Der fÃ¼ Femer- 
kundungsmessungen gÃ¼nstigst Spektralbereich ist jedoch das ferne Infrarot, wo star- 
ke Rotationslinien von OH zu finden sind. Hier sind im wesentlichen drei instru- 
mentelle Methoden konkurrenzfihig. BallongestÃ¼tzt Fouriertransformspektrometer zur 
Messung der OH-Emissionslinien bei 3.5 THz wurden von [Chance et al., 19961 und 
[Park & Carli, 199 11 entwickelt. Inzwischen wurden Fouriertransformspektrometer auch 
auf dem russischen StratosphÃ¤renflugzeu GEOPHYSIKA eingesetzt [Carli et al., 19931. 
Desweiteren berichten [Pickett & Peterson, 19961 Ã¼be OH-Messungen mit einem bal- 
longestÃ¼tzte Fabry-Perot-Interferometer bei 3.0 und 3.5 THz. Dritte Methode ist die in 
dieser Arbeit beschriebene 2.5 THz-Heterodyntechnologie. Het'erodynsysteme haben den 
Vorteil einer hohen AuflÃ¶sun (1-2 MHz) im Vergleich zu den anderen beiden Metho- 
den (50-100 MHz), was eine vollstÃ¤ndig spektrale AuflÃ¶sun des druckverbreiterten OH- 
Tripletts bei 2.5 THz und damit eine Trennung der BeitrÃ¤g aus verschiedenen HÃ¶henbe 
reichen erlaubt. Im Gegensatz zum Heterodyninstrument sind MeÃŸsystem mit geringe- 
rer AuflÃ¶sun auf einen oberhalb des zu untersuchenden AtmosphÃ¤senbereich fliegenden 
TrÃ¤ge angewiesen, da die HÃ¶heninformatio nur aus dem schrittweise Abtasten des At- 
mosphÃ¤remande (,,Limb-Sounding") gewonnen werden kann. 
In den folgenden Abschnitten sollen nun der Aufbau des 1994 zum ersten Mal geflo- 
genen Heterodynexperiments beschrieben und die Ergebnisse der Messungen prÃ¤sentier 
werden. 
7.2 Aufbau des SUMASITHOMAS-Experiments 
Das SUMASITHOMAS-Experiment wurde in einer Zusammenarbeit des Instituts fÃ¼ 
Umweltphysik der UniversitÃ¤ Bremen mit dem Institut fÅ  ¸ Optoelektronik der DLR 
in Oberpfaffenhofen aufgebaut. Das THOMAS-Frontend entstand dabei am Institut fÅ  ¸
Optoelektronik durch die Weiterentwicklung eines zuvor erfolgreich fÅ¸  astronomische 
Messungen auf dem Kuiper-Airborne-Observatory eingesetzten 2.5 THz-Radiometers des 
Max-Planck-Instituts fÅ¸  Astronomie in Bonn [Roser, 199 11. SchlÃ¼sselkomponente sind 
ein quasioptischer Schottky-Dioden-Mischer sowie ein als Lokaloszillator eingesetz- 
ter MolekÃ¼llaser Teil dieser Arbeit war die Konstruktion eines bei 2.5 THz durchlÃ¤s 
sigen Transmissionsfensters fÅ¸  das Forschungsflugzeug, die Anpassung und Optimie- 
iung des SUMAS-Backends mit Experimentsteuerung, Kalibrationseinheit, Spektrome- 
tern und Datenaufnahme, sowie die gemeinsame Durchfuhrung der MeÃŸflÃ¼g Ein Block- 
diagramm des Gesamtexperiments ist in Abbildung 7.2 (links) zu finden. Zuerst soll 
jetzt eine zusammenfassende Beschreibung des THOMAS-Frontends, wie sie auch in 
[Titz et U!., 1995 (a)] zu finden ist, erfolgen. 
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Abbildung7.2: Links: Aufbau des SUMASflHOMAS-Systems. Rechts: Blockschaltbild der 
Zwischenfrequenzkette des Radiometers. Beide Abbildungen sind [Tih et al., 1995 (a)] 
entnommen. 
7.2.1 Der THOMAS-Empfanger 
Mischer 
Im Terahertzbereich stellen Schottky-Dioden-Mischer die empfindlichsten Heterodyn- 
detektoren dar [Vowinkel]. Beim THOMAS-Empfanger wird eine Gallium-Arsenid 
Schottky-Diode verwendet, die in einem quasi-optischen Mischerblock bei Umgebungs- 
temperatur betrieben wird. Das Signal wird mittels einer Langdrahtantenne und einem 
90Â¡-Winkelreflekto (,,Corner Cube Mischer") eingekoppelt (siehe auch 2.6). Schottky- 
Dioden werden speziell fÃ¼ den Terahertzbereich von der UniversitÃ¤ von Virginia her- 
gestellt. Bei den atmosphÃ¤rische Messungen mit dem SUMASJTHOMAS-Radiometer 
wurden Dioden des Typs 1112 und 1T15 eingesetzt, deren Charakteristiken bei 2.5 THz 
in [Crowe, 19921 ausfÃ¼hrlic beschrieben sind. 
7.2. AUFBAU DES SUMAS/THOMAS-EXPERIMENTS 
Lokaloszillator 
FestkÃ¶speroszillatore mit ausreichender Leistung stehen derzeit bei den Frequenzen des 
Terahertzbereichs nicht zur VerfÃ¼gun [Chin, 19921. Lokaloszillator bei 2522.78 GHz ist 
daher ein Methanol-Gaslaser. Dieser bei einem Druck von 0.35 hPa betriebene Feminfra- 
rotlaser wird von einem CO2-Laser mit einer Leistung von etwa 25 W bei einer WellenlÃ¤n 
ge von 9 pm optisch gepumpt. Das Signal des Pumplasers wirdmit Hilfe einer ZnSe-Linse 
und zwei flachen Spiegeln in den Feminfrasotlaser eingekoppelt. Dieser ist als Ringlaser 
aufgebaut, welcher aus zwei QuartzrÃ¶hre der LÃ¤ng 96 cm und zwei Winkelreflektoren 
besteht. Der innere Durchmesser der QuartzrÃ¶hre betrÃ¤g 19 mm. Das Pumpsignal tritt 
durch ein Loch mit einem Durchmesser von 1.5 mm in einem der Winkelreflektoren in den 
Ringlaser ein. Zum Auskoppeln der Feininfrarotleistung von etwa 10 mW wird eine mit 
einem 4 mm dicken Loch versehene, goldbeschichtete Quartzplatte verwendet. Anschlie- 
ÃŸen folgt eine Polyethylenlinse, die den divergierenden Strahl in einen Ã¼be die Dimensi- 
on des Empfhgers nahezu parallelen Strahl umformt. Die StabilitÃ¤ des Lokaloszillators 
hinsichtlich seiner Ausgangsleistung wurde durch den zum Zeitpunkt der Messung unge- 
regelten CO2-Laser begrenzt und betrug etwa 10% Ã¼be inen Zeitraum von 10 min, bevor 
eine manuelle Nachregelung auf maximale Leistung erfolgen muÃŸte FÃ¼ die Nachsege- 
lung wird ein Teil des LO-Signals ausgekoppelt und mit Hilfe eines Choppers moduliert, 
um dann bei Verwendung eines Pyrodetektors und eines Lock-In VerstÃ¤sker delektiert 
werden zu kÃ¶nnen 
Kalibrationseinheit 
Bei den Messungen wurde die schon in Kapitel 4 beschriebene Kalibrationseinheit des 
SUMAS/ASUR-EmpfÃ¤nger verwendet. Hierzu gehÃ¶re der Schrittmotor fÃ¼ den Dreh- 
spiegel, die Motorsteuerung sowie die zwei bei Raumtemperatur und der Temperatur flÃ¼s 
sigen Stickstoffs betriebenen Eichlasten. Als Absorbennaterial wurde Eccosorb AN-72 
[Emerson & Cuming] verwendet. 
Quasioptik 
Die durch das Flugzeugfenster eintretende Atmosph&enstrahlung und die Signale der Ka- 
librationslasten werden abwechselnd mit Hilfe des rechnergesteueiten Drehspiegels der 
Kalibrationseinheit in den Empfhgereingang eingekoppelt. Der in den EmfÃ¤ngereingan 
eintretende Strahl und das Lokaloszillatorsignal werden dann mit einem als Diplexer ein- 
gesetzten Martin-Puplett-Interferometer rÃ¤umlic Ã¼berlagert Die Signale aus beiden Sei- 
tenbÃ¤nde werden dabei in die Polarisationsrichtung des Lokaloszillators gedreht. Der 
resultierende Strahl wird schlieÃŸlic durch einen Parabolspiegel auf den quasi-optischen 
Mischer entsprechend dessen Antennencharakteristik fokussiert. 
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Zwischenfrequenzkette 
Das vom Mischer generierte Zwischenfrequenzsignal wird durch einen auf die Tempera- 
tur flÃ¼ssige Stickstoffs gekÃ¼hlte HEMT-VerstÃ¤ske verstÃ¤rkt Nach einer weiteren Ver- 
stÃ¤skungsstuf wird der Bandpai? auf eine Bandbreite von 8.5& 1.5 GHz begrenzt. In einer 
zweiten Mischerstufe erfolgt eine Umsetzung der Zwischenfrequenz auf die Eingangsfre- 
quenz des verwendeten Spektrometers von 995 MHz. Desweiteren wird eine Anpassung 
der Bandbreite und der Eingangsleistung vorgenommen. Ein Blockschaltbild der Zwi- 
schenfrequenzkette des SUMASITHOMAS-EmpfÃ¤nger ist in Abbildung 7.2 zu finden. 
7.2.2 Das SUMAS-Backend 1994 
Das zusammen mit dem THOMAS-EmpfÃ¤nge im Jahre 1994 eingesetzte SUMAS- 
Backend unterschied sich lediglich durch die Verwendung eines anderen Spektrometers 
von der im Kapitel 4 Ã¼be die SUMASIASUR-Messungen ausfÃ¼hrlic beschriebenen 
Konfiguration. Der auf einem VME-Bus-System basierende Unix-Experimentcomputer 
war hingegen schon 1994 im Einsatz. Bei den Messungen wurde aus Platzgsiinden - 
das SUMAS-Backend muÃŸt sich auf ein Flugzeugrack beschranken - nur ein Akusto- 
Optisches-Spektrometer verwendet. 
Akusto-Optisches Spektrometer 
Das fÃ¼ die SUMASITHOMAS-Messungen eingesetzte Akusto-Optische Spektrometer 
wird bei einer Mittenfrequenz von 995 MHz betrieben. Ein piezoelektrischer Wandler 
dient zur Umsetzung der Zwischenfrequenzleistung in Schallwellen innerhalb der Bragg- 
Zelle. Der kollimieste Strahl eines Helium-Neon Lasers wird durch die Schallwellen in- 
nerhalb des Bragg-Kristalls gebeugt und auf ein CCD-Array mit 2000 Pixeln abgebildet, 
welches periodisch vom Experimentcomputer ausgelesen wird. Das hier verwendete AOS 
weist eine Bandbreite von 840 MHz und eine effektive AuflÃ¶sun von etwa 1.5 MHz auf. 
Aufgrund der begrenzten Genauigkeit der optischen Justierung ist die effektive Band- 
breite des nicht-temperaturstabilisierten Spektrometers allerdings auf etwa 600 MHz be- 
schrÃ¤nkt 
7.2.3 Das 2.5 THz-Flugzeugfenster 
F% die Messungen bei 2.5 THz muÃŸt ein neues Flugzeugfenster entwickelt werden, da 
die Absosption von Polyethylen mit der Frequenz stask zunimmt. Aufgrund des kleine- 
ren Strahldurchmessers beim THOMAS-Empf~ger im Vergleich zum ASUR-Instrument 
konnte der Bau eines kleineren, dÃ¼nnere Fensters in Betracht gezogen werden. Wegen 
7.3. ATMOSPH~USCHE MESSUNGEN 
ihrer mechanischen StabilitÃ¤ und relativ guten Transmissionseigenschaften bei 2.5 THz 
wurden hierfÃ¼ die Materialien TPX3 sowie HDPE4 in die engere Auswahl genommen. 
Kristallines Quartz, welches die besten Transmissionseigenschaften im Terahertzbereich 
aufweist, kam wegen seiner mechanischen BrÃ¼chigkei fÅ  ¸ den Einsatz auf einem hoch- 
fliegenden Forschungsflugzeug wie der FALCON nicht in Frage. Messungen mit einem 
Fourier-Transfom-Spektrometer am Institut fur Optoelektronik ergaben eine etwas bes- 
sere Transmission fÅ¸  HDPE als fÃ¼ TPX [M. Birk, persÃ¶nlich Mitteilung, 19941. Dieses 
Ergebnis steht im Gegensatz zu Literaturangaben [Birch, 19911. Das im Rahmen dieser 
Arbeit schlieÃŸlic konstruierte nur 6 mm dicke HDPE-Flugzeugfenster der Abmessung 
100 X 50 mm stellt einen KompromiÃ zwischen geforderter mechanischer StabilitÃ¤ und 
guter Transmissionseigenschaften dar. Die rechteckige Form wurde gewÃ¤hlt um einen 
Winkelbereich von 4~3'  fÃ¼ eine Korrektur des Flugzeugrollwinkels durch den rechner- 
gesteuerten Drehspiegel zu ermÃ¶glichen Messungen am fertiggestellten Fenster ergaben 
eine effektive Transmission von 6 1 %, welche durch eine Leistungsreflektion von 4.3% 
pro OberflÃ¤ch des Fensters sowie einer Absorption von 33.5% in Polyethylen der Dicke 
6 mm gegeben ist [Titz et al., 1995 (a)]. Fabry-Perot Effekte innerhalb des Fensters wur- 
den durch die Wahl einer Keilfom mit einer Dickendifferenz von 0.15 mm auf 50 rnm 
Breite unterdtÃ¼ckt Zeichnungen des 2.5 THz Transmissionsfensters fur das Forschungs- 
flugzeug FALCON sind im Anhang in den Abbildungen A.2 und A.3 zu finden. 
7.3 AtmosphÃ¤risch Messungen 
Im Jahre 1994 fanden im Juni und September zwei MeÃŸkampagne mit dem flugzeugge- 
tragenen SUMASITHOMAS-Heterodynsystem statt. 
Die erste erfolgreiche Messung wurde am 10. Juni 1994 zwischen 11:30 und 14:OO Uhr 
Ortszeit Ã¼be Deutschland bei einer FlughÃ¶h von 11.3 km deutlich oberhalb der Tropo- 
pause durchgefÃ¼hst Der Beobachtungszenitwinkel betrug dabei 70'. Bei dieser Messung 
konnte zum ersten Mal das OH-Radikal in der AtmosphÃ¤s mit einem Heterodynsystem 
delektiert werden. Das gemessene Spektrum ist in Abbildung 7.3 (oben) dargestellt. Je- 
weils 8 AOS-KanÃ¤l wurden gemittelt, s o d d  die dargestellte AuflÃ¶sun etwa 3.4 MHz 
betrÃ¤gt Zum Vergleich ist zusÃ¤tzlic das Ergebnis einer Modellrechnung eingezeichnet, 
welches lediglich die erwartete Position der OH-Linie verdeutlichen soll. Die beiden 
Hauptlinien des OH-Tsipletts sind im stark verrauschten gemessenen Spektrum gut zu 
erkennen. Das Spektrum wurde hinsichtlich der Transmission, Emission und Reflektion 
des Flugzeugfensters gemÃ¤ Gleichung (5.1) korrigiert. Dabei wurden die Reflektionen 
an beiden Seiten des Fensters berÃ¼cksichtigt Die Rauschtemperatur bei dieser Messung 
war mit 68000 K (DSB) um etwa einen Faktor 2 hÃ¶he als das zuvor im Labor mit der glei- 
~olymethylpentene 
4High Density Polyethylene 
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Abbildung?..'!: Mit dem SUMASITHOMAS-System im Jahre 1994 gemessene Spektren. 
Oben: OH bei 2514.321 GHz vom 10.6.1994 (TsÃ£ K; 68000 K (DSB), r=274s, Beobach- 
tungswinkel zum Zenit: 70Â° AuflÃ¶sung Au=3,4MHz). Mitte: OH bei 2514.321 GHz gemes- 
sen am 28. September 1994 (TsÃ£ rn 18000 K (DSB), ~=314s,  68O, Au=? .7MHz). Unten: 
H20-Messung im oberen Seitenband bei 2531.917GHz, ebenfalls vom September 1994 
(T.TÃ£ K; 25000 K (DSB), r=1 OS, 68O, Ai/=2.1 MHz.). 
chen Diode vom Typ 1112 erzielte Ergebnis. Zudem wurde trotz der Dauer des MeÃŸfluge 
von etwa 2.5 h nur eine relativ kurze effektive Integrationszeit von 274 s fÅ¸  die Detek- 
tion der thermischen Emissionen des Hydroxylradikals bei 2514.32 GHz erreicht. Neben 
den Kalibrations- und Totzeiten - diese machen etwa 21'3 der GesarntmeÃŸzei aus - ist 
dies vor allem auf die fÃ¼ die Stabilisierung des Lasers wfdx-end des Fluges aufgewendete 
Zeit zurÃ¼ckzufÃ¼hre Desweiteren kÃ¶nne nur die bei relativ ruhiger Fluglage (Rollwinkel 
5 53') und konstanter FlughÃ¶h durchgefÃ¼hrte Einzelmessungen aufintegriert werden. 
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Der zweite MeÃŸflu fÃ¼hrt am 28. September 1994 zwischen 14:OO und 16:OO Uhr Orts- 
zeit wieder Ã¼be Deutschland. Hierbei wurde eine maximale FlughÃ¶h von 1 1.9 km er- 
reicht. Aufgrund der an diesem Tage relativ hohen Tropopause konnte die Messung le- 
diglich im HÃ¶henbereic der Tropopause durchgehhrt werden, wie die Messungen der 
AuÃŸentemperatu ergaben. Um der Absorption der OH-Linie durch den Wasserdampf im 
Bereich der Tropopause entgegenzuwirken, wurde der Beobachtungszenitwinkel des In- 
struments mit 68' etwas kleiner gewahlt. Das gemessene Spektrum ist in Abbildung 7.3 
(Mitte) mit einer AuflÃ¶sun von Ca. 1.7 MHz dargestellt. Bei dieser Messung konnte mit 
einer Schottky-Diode des Typs 1T15 die zuvor im Labor festgestellte Rauschtemperatur 
von 18000 K (DSB) auch wÃ¤hren des Fluges erreicht und somit das Rauschen im Spek- 
trum im Vergleich zur Juni-Messung deutlich um einen Faktor 3.5 verringert werden. Die 
effektive Integrationszeit iÃ¼ OH betrug dabei 3 14 s. Am Ende des Fluges konnte durch 
eine Verschiebung des Spektrums in der Frequenz durch Verstimmen des als zweiten Lo- 
kaloszillator verwendeten Synthesizers auch die HaO-Linie bei 253 1.9 17 GHz im oberen 
Seitenband gemessen werden. Die Integrationszeit hierfÃ¼ betrug 190 s und die System- 
empfindlichkeit war mit einer Empfhgerrauschtemperatur von 25000 K etwas geringer. 
Das gemessene Wasserdampfspektmm ist in Abbildung 7.3 (unten) dargestellt. Die Auf- 
lÃ¶sun betrÃ¤g hier 2.1 MHz. ZusÃ¤tzlic ist wieder das Ergebnis einer Modellrechnung 
zur Verdeutlichung der Linienposition eingezeichnet. Die im JPL-Katalog angegebenen 
Linienfrequenzen kÃ¶nne im Rahmen der MeÃŸgenauigkei sowohl fÃ¼ OH wie auch fÃ¼ 
HzO bestÃ¤tig werden. Es sei jedoch darauf hingewiesen, daÂ in der Hitran 96-Datenbank 
ein um etwa 85 MHz zu kleiner Wert fÃ¼ die Mittenfrequenz von HzO bei 253 1.9 17 GHz 
angegeben ist. 
Die Messungen mit dem SUMASITHOMAS-System vom September 1994 brachten al- 
so eine deutliche Verbesserung der Systemempfindlichkeit gegenÃ¼be der im Juni 1994 
durchgefÃ¼hrte Messung. Der Untergrund war allerdings durch die grÃ¶ÃŸer Wasser- 
dampfemissionen aufgrund der hohen Tropopause wesentlich hÃ¶he als bei der Juni- 
Messung. Dieser Effekt fÅ¸ hr zu einer grÃ¶ÃŸer Absorption und damit zu einem klei- 
neren Linienkontrast. Aufgrund von Modellrechnungen laÃŸ sich eine Differenz im Li- 
nienkontrast in der GrÃ¶ÃŸenordnu von ca. 20-30% im Vergleich der bei den Messun- 
gen vorherrschenden atmosphÃ¤sische Bedingungen abschÃ¤tzen Zudem kann, verursacht 
durch die verschiedenen Beobachtungszenitwinkel, eine Abweichung in der GrÃ¶ÃŸenor 
nung von Ca. 10% auftreten. OH besitzt einen starken Tagesgang mit Maximalwerten bei 
hÃ¶chste Sonnenstand [Salawitch et al., 19941 [Pickert & Peterson, 19961. Der bei der 
Septembermessung grÃ¶ÃŸe Sonnenzenitwinkel laÃŸ ebenfalls eine kleinere Linie erwar- 
ten. Legt man den von [Salawitch et al., 19941 in 19 km HÃ¶h gemessenen Tagesgang 
zugrunde, so betrÃ¤g die Abweichung des OH-MischungsverhÃ¤ltnisse in dieser HÃ¶h 
Ca. 40-50% beim Vergleich der Sonnenzenitwinkel der Messungen im Juni und Septem- 
ber, [Burnett & Bumett, 19961 berichten desweiteren von einer saisonalen Variation der 
OH-SÃ¤ulendichte von etwa Â 10% um den Jahsesmittelwert und einem Minimum im 
Zeitraum August bis Oktober in der NordhemisphÃ¤re Dieser Effekt ist allerdings klein 
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gegenÃ¼be den starken Variationen aufgrund des Tagesgangs und des Wasserdampfkonti- 
nuums. 
Die Beobachtung einer kleineren Linie im September ist somit konsistent mit fi-Ã¼here 
Messungen anderer Instrumente. Die im Juni 1994 durchgefÃ¼hrt SUMASITHOMAS- 
Messung ist jedoch zu verrauscht, um hieraus eine quantitative Aussage im Vergleich der 
beiden Messungen ableiten zu kÃ¶nnen 
7.4 Datenanalyse 
Die am 28. September 1994 gemessenen OH und HzO-Spektren sollen nun mit dem fÃ¼ 
die SUMASIASUR-Messungen eingesetzten Verfahren invertiert werden. Mit Hilfe der 
als Ergebnis der Inversionen erhaltenen AuflÃ¶sungsmatrize kann dann eine Aussage Ã¼be 
die QualitÃ¤ der Messungen in AbhÃ¤ngigkei von der HÃ¶h gewonnen werden. 
ZunÃ¤chs soll eine Inversion der von anderen Linien nahezu ungestÃ¶rte HzO-Linie bei 
253 1.9 17 GHz durchgefuhrt werden. Die Vorgehensweise ist wieder ganz analog wie bei 
den in Kapitel 5 beschriebenen Inversionen der SUMASIASUR-Messungen. 
7.4.1 Allgemeine Eingabeparameter 
Die Inversion der HaO-Linie wird an den HÃ¶henstÃ¼tzstell bei FlughÃ¶he 16 km, 20 km, 
24 km, 30 km, 40 km, 50 km und 70 km durchgefÅ¸hrt FÅ  ¸ OH kommen aufgrund des 
groÃŸe mesosphÃ¤sische MischungsverhÃ¤ltnisse noch zwei weitere StÃ¼tzstelle bei 
60 km und 80km hinzu. Die StÃ¼tzstelle bei 16 und 24km entfallen stattdessen. FÃ¼ 
Druck und Temperatur werden NMC-Daten5 verwendet. Bei den Inversionen werden 
wieder die Spektrummittenfrequenz und der Spektrumoffset als zu bestimmende Pasa- 
meter behandelt. Als Frequenzunsicherheit wird a priori 1 MHz angenommen und der 
Offsetfehler betrÃ¤g 5 K. Die Varianzen der SpektrometerkanÃ¤l werden fur die Spek- 
trumkovarianzmatrizen gemÃ¤ der Radiometergleichung entsprechend dem theoretischen 
statistischen Rauschen berechnet. Im Gegensatz zu den SUMASIASUR-Messungen ist 
beim SUMASITHOMAS-Radiometer das starke Rauschen und nicht die Systemstabi- 
litÃ¤ der kritische Faktor. Durch eine etwas stÃ¤sker Wichtung des ,,A priori"-Profils 
soll allerdings eine stabile Inversion gewÃ¤hsleiste werden. Dieser Effekt wird durch 
die Multiplikation der diagonalen Spektrumkovasianzmatrizen mit einem Faktor 2 er- 
reicht. Die fÅ  ¸ die Strahlungstransferrechnungen verwendeten spektroskopischen Pasa- 
meter fix die Linienverbreitesung und deren TemperaturabhÃ¤ngigkei sind in Tabelle A.4 
im Anhang angegeben. FÃ¼ alle anderen spektroskopischen GrÃ¶ÃŸ wurde wieder der 
JPL-Katalog [Pickett et al., 199 11 herangezogen. Zudem wurde die Pasametrisierung des 
'National Meteorological Center, USA 
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Wasserdampfkontinuums aus Gleichung (3.14) nach [Clough et al., 19891 verwendet. Die 
nichtresonante Stickstoffabsorption wird gemÃ¤ Gleichung (3.15) nach [Liebe, 19931 be- 
rechnet. ZusÃ¤tzlic werden noch alle Sauerstoff- und Ozonlinien im Frequenzbereich 
2400-2600 GHz mitberechnet, um deren EinfluÃ auf die ,,BaselineL' zu berÃ¼cksichtigen 
Im folgenden sollen nun die Besonderheiten der Inversionen fÃ¼ die beiden MolekÃ¼l so- 
wie die aus den Inversionen resultierenden Ergebnisse dargestellt werden. 
Das fÃ¼ die Inversion von HaO bei 2531.917 GHz verwendete ,,A priori"-Profil und die 
fÃ¼ die Kovarianzmatrix angenommenen ,,A priori"-Unsicherheiten sind in Abbildung 
7.4 (unten links) zu finden. Ebenfalls dargestellt ist das Inversionsergebnis (oben links), 
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Abbildung 7.4: Inversion der 2531.917 GHz H20-Messung vom 28.9.1994. Oben links: Be- 
rechnetes Profil mit Fehlerbalken. Das ,,A prioriW-Profil ist gestrichelt dargestellt. Oben 
rechts: Gemessenes Spektrum Ãœberlager mit der Reproduktion. Zum Vergleich ist gestri- 
chelt das aus dem ,,A priorir'-Profil berechnete Spektrum dargestellt. Aus DarstellungsgrÃ¼n 
den wurde zum ,,A prioril'-Spektrum ein Offset von 20 K addiert. Desweiteren sind die Er- 
gebnisse fÃ¼ die zusÃ¤tzliche freien Parameter Spektrum-Offset und Mittenfrequenz ange- 
geben. Unten links: ,,A prioril'-Profil mit angenommenen 10-Unsicherheiten. Unten rechts: 
AuflÃ¶sungsfunktione fÃ¼ die H20-Messung sowie Summe der AuflÃ¶sungsfunktione (Qua- 
drate). 
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das gemessene Spektrum (oben rechts) und das aus dem Inversionsergebnis berechnete 
Modellspektrxm, sowie die berechnete HÃ¶henauflÃ¶sungsmatr (unten rechts). Zum Ver- 
gleich sind auch das ,,A priori"-Profil und das daraus berechnete Spektrum gestrichelt 
eingezeichnet. Aus der EinhÃ¼llende der HÃ¶henauflÃ¶sungsmatr laÃŸ sich zunÃ¤chs ab- 
lesen, daÂ der EinfluÃ der Messung im HÃ¶henbereic 20-40 km Ãœberwiegt WÃ¤hsen der 
RÃ¼ckgan bei 16 km auf die geringe Bandbreite von nur etwa 600 MHz zurÅ¸ckzufÃ¼hr 
ist, wird der EinfluÃ der Messung bei HÃ¶he oberhalb 40 km durch das starke Rauschen 
begrenzt. Durch die Inversion werden WasserdampfmischungsverhÃ¤ltniss von 4-5 ppmv 
in der mittleren und oberen StratosphÃ¤r ermittelt. Das minimale MischungsverhÃ¤ltni 
wird mit etwa 2.52~2 ppmv in einer HÃ¶h von 24 km gemessen. Darunter kommt es, wie 
durch die hohe Baseline zu erwarten war, zu einer starken Zunahme des Wasserdampf- 
gehaltes in der unteren StratosphÃ¤s auf Werte zwischen 11-12ppmv. Der mit etwa 34 K 
relativ groÃŸ Spektrumoffset deutet allerdings darauf hin, daÂ der Wasserdampfgehalt im 
Bereich der FlughÃ¶h noch wesentlich grÃ¶ÃŸ war. Aufgsund der begrenzten Bandbreite 
und dem daraus resultierenden geringen EinfluÃ der Messung im HÃ¶henbereic unterhalb 
16 km konnte ein fÃ¼ die Modelliemng des Kontinuums ausreichender Wasserdampfge- 
halt allerdings nicht ermittelt werden. Stattdessen wird das Inversionergebnis in diesem 
Bereich stark vom ,,A priori"-Profil beeinfluÃŸt 
Die ,,BaselineG' der im Doppelseitenbandmodus gemessenen OH-Linie bei 25 14,321 GHz 
wird durch den LinienflÃ¼ge der Wasserdampflinie aus dem oberen Seitenband bestimmt. 
Aus diesem Grund wird fÃ¼ die Inversion der OH-Messung ein 2-Schicht Modell ange- 
nommen, bei dem der gesamte Wasserdampf in einer Schicht zwischen der FlughÃ¶h und 
14 km zu finden ist. Das in dieser Schicht konstante WasserdampfmischungsverhÃ¤ltni 
wird anstelle des Spektrum-Offsets als freier, durch das Inversionsverfahsen zu bestim- 
mender Parameter behandelt. Hierdurch ist eine elegante Berechnung des Spektmmun- 
tergrundes fÃ¼ die im Doppelseitenbandmodus gemessene OH-Linie gewÃ¤hsleistet Die 
Inversion von stratosphikischem OH ist aufgrund des in der unteren Stratosphike mit we- 
niger als 1 pptv sehr kleinen aber mit der HÃ¶h Å¸be mehrere GrÃ¶ÃŸenordnung stark 
anwachsenden MischungsverhÃ¤ltnisse recht schwierig. Deshalb soll der natÃ¼rlich Loga- 
rithmus des MischungsverhÃ¤ltnisse an einer festen HÃ¶henstÃ¼tzstel anstelle des absolu- 
ten Wertes als freier Inversionspasameter behandelt werden. Da die Logarithmusfunktion 
nur fÃ¼ positive Argumente definiert ist, kÃ¶nne auf diese Weise nur positive Mischungs- 
verhaltnisse durch das Inversionsverfahren ermittelt werden. Das Ergebnis der Inversion 
fÅ  ¸die am 28.9.1994 durchgefÃ¼hrt Messung des OH-Radikals bei 25 14.321 GHz ist in 
Abbildung 7.5 dargestellt. Das verwendete ,,A priori"-Profil ist wieder unten links ab- 
gebildet. Als ,,A priori"-Unsicherheit wurde ein relativer Fehler von 50% angenommen. 
Die unten rechts dargestellten AuflÃ¶sungsfunktione geben AufschluÃ Å¸be die Quali- 
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Abbildung 7.5: Inversion des am 28.9.1994 bei 2514.321 GHz gemessenen OH-Spektrums. 
Oben links: Berechnetes Profil mit Fehlerbalken. Das ,,A prioril'-Profil ist gestrichelt dar- 
gestellt. Oben rechts: Gemessenes Spektrum Ã¼berlager mit der Reproduktion. Zum Ver- 
gleich ist gestrichelt das aus dem ,,A prioril'-Profil berechnete Spektrum dargestellt. Aus 
DarstellungsgrÃ¼nde wurde zum ,,A priorir'-Spektrum ein Offset von 20 K addiert. Deswei- 
teren sind die Ergebnisse fÃ¼ die zusÃ¤tzliche freien Parameter Mittenfrequenz und Was- 
serdampf (unterhalb 14 km) angegeben. Unten links: Ã£ priori"-Profil mit angenommenen 
1 U-Unsicherheiten. Unten rechts: Auflosungsfunktionen fÃ¼ die OH-Messung sowie Summe 
der AuflÃ¶sungsfunktione (Quadrate). 
tat der Messung in AbhÃ¤ngigkei von der HÃ¶he So hat die Messung erst ab einer HÃ¶h 
von etwa 35 km einen signifikanten EinfluÃ auf das Inversionsergebnis. Oberhalb 70 km 
nimmt der EinfluÃ der Messung wieder ab. Im HÃ¶henbereic oberhalb 60 km ist bei die- 
ser Frequenz zudem die Dopplerverbreiterung grÃ¶ÃŸ als die Druckverbreiterung (siehe 
Abbildung 3. I),  so daÂ die AuflÃ¶sungsfunktione der StÃ¼tzstelle bei 60 und 70 km stark 
Ã¼berlappe und keine HÃ¶heninformatio mehr in der Messung vorhanden ist. Die Ernis- 
sionen aus der unteren StratosphÃ¤r sind im Vergleich zum Empf'angerrauschen zu klein, 
um einen meÃŸbare Beitrag zum Spektrum zu liefern. Das ermittelte Profil (oben links) 
weicht daher erst ab etwa 35 km vom gestrichelt eingezeichneten ,,A priori"-Profil ab. 
Dabei werden etwas kleinere MischungsverhÃ¤ltniss berechnet. Das aus dem Inversions- 
ergebnis berechnete Spektrum ist schlieÃŸlic oben rechts zusammen mit dem gemessenen 
Spektrum dargestellt. Zum Vergleich ist wieder das aus dem ,,A priorii'-Profil berechnete 
Spektrum gestrichelt eingezeichnet. Zudem sind das Ergebnis fÃ¼ die Mittenfrequenz des 
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Spektrometers sowie des berechnete Wasserdampfgehalt f%s die Schicht unterhalb 14 km 
angegeben. Letztlich kann aus des Messung dieine jedoch keine Bewestung des Ergeb- 
nisses erfolgen. Direkte Vergleichsmessungen liegen nicht vor. Das MischungsverhÃ¤ltni 
bei 40 km bewegt sich mit etwa 135 pptv in des auch von [Pickett & Peterson, 19961 (fiis 
3 hPa) und [Pul-k & Carli, 199 11 angegebenen GrÃ¶ÃŸenoschun 
7.5 Zusammenfassung: 
Das SUMASITHOMAS-Radiometer 
Im Rahmen zweier Kampagnen konnte die Tauglichkeit der Heterodyntechnologie fÃ¼ die 
Messung atmosphÃ¤sische Spurengase im Tesahestzbereich erfolgreich demonstsie~t wes- 
den. Im Juni 1994 w d e  das OH-Radikal in des AtmosphÃ¤r zum ersten Mal mit einem 
Heterodynsystem, dem in einer Zusammenasbeit zwischen der Uni-Bremen und dem In- 
stitut fus Optoelektsonik des DLR entwickelten flugzeuggetsagenen SUMASITHOMAS- 
Radiometer, detektiert. Im September 1994 konnte zudem eine deutliche Systemves- 
bessemng erzielt werden, die eine Inversion der gemessenen Spektren von OH bei 
25 14.321 GHz und H 2 0  bei 253 1.917 GHz erlaubte. Hierbei konnte ein Profil des Hydso- 
xylradikals im HÃ¶henbeseic 35-70km berechnet werden. FÃ¼ Wasserdampf w d e n  Vo- 
lumenmischungsverhÃ¤ltniss bei HÃ¶he zwischen 20 und 50 km ermittelt. Aufgrund des 
meteorologischen Situation einer hohen Tropopause, die das Vordsingen des Forschungs- 
flugzeuges in die StratosphÃ¤r nicht zulieÃŸ ist allerdings ein systematisches Fehler auf- 
gmnd der staken, aus des Messung nicht genau bestimmbasen Wasserdampfabsosption, 
nicht auszuschlieÃŸen 
Kapitel 8 
Zusammenfassung und Ausblick 
Zum SchluÃ sollen die im Rahmen dieses Asbeit erzielten Ergebnisse noch einmal zusam- 
mengefaÃŸ dasgestellt und ein Ausblick auf zukÃ¼nftig Entwicklungen und MÃ¶glichkeite 
hinsichtlich des Einsatzes des Instsumente sowie des Datenanalyse gegeben werden. 
8.1 Zusammenfassung der Arbeit 
Des Eintrag von Chlor- und Bsomvesbindungen anthsopogenen Usspsungs in die Atmo- 
sphÃ¤r fÃ¼hr zu einer vor allem in mittleren und hohen Breiten beobachteten SchÃ¤digun 
des vor des ultsavioletten Sonnenstsahlung schÃ¼tzende stratosphÃ¤sische Ozonschicht. 
Aufgmd des langen Lebensdauem des fur die OzonzerstÃ¶sun verantwortlichen Spu- 
sengase in des StratosphÃ¤s kann mit eines Erholung des Ozonschicht selbst bei Einhal- 
tung der internationalen Protokolle nicht vor Mitte des nÃ¤chste Jahrhunderts gerechnet 
werden [WMO, 19951. Messungen mit dem Ziel des Esfosschung des dynamischen und 
chemischen Prozesse des stratosphÃ¤rische OzonzesstÃ¶sun sowie der Ãœbeswachun des 
Zustandes des Ozonschicht sind daher noch auf lange Sicht notwendig. 
Zahlreiche iÃ¼ die Ozonchemie in der StsatosphÃ¤r relevante Spusengase besitzen gerade 
bei SubmillimeteswellenlÃ¤nge ausgeprÃ¤gt spektrale Signaturen und lassen sich dort mit 
Ferneskundungsmethoden besonders gut messen. Die Messungen mÃ¼sse aufgsund der 
hohen Wassesdampfabsosption in diesem WellenlÃ¤ngenbeseic von einem TrÃ¤ge obes- 
halb des TsoposphÃ¤s durchgefÃ¼hs werden. Ziel dieser Arbeit was aus diesem Gsunde 
die Entwicklung, der Einsatz und die Optimiesung von flugzeuggetsagenen Hete- 
rodynempfhgem bei 650 GHz und 2500 GHz zur Messung des Spusengase ClO, 
HCl, 0 3 ,  N 2 0 ,  H 2 0  und OH in der StratosphÃ¤re 
die Anpassung und Weiterentwicklung 170n Invessionsverfahren zur E~mittelung 
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von HÃ¶henprofile aus den gemessenen dsuckvesbseitesten thermischen Emissions- 
linien des stratosphÃ¤rische Spusengase, 
0 die Intespsetation des im Rahmen zahlreiches MeÃŸkampagne mit insgesamt etwa 
50 MeÃŸflÃ¼g gewonnenen Daten mit Hinblick auf den gegenwÃ¤rtige Zustand der 
StsatosphÃ¤re 
Im ersten Teil des Arbeit wurde zunÃ¤chs das notwendige Hintergrund~vissen be- 
reitgestellt, Hierbei wusden die chemische Zusammensetzung und die wichtigsten 
Transpostpsozesse in des AtmosphÃ¤r erlÃ¤utert sowie ein gsundlegender Einblick in 
die Methodik des Submillimeteswellenradiometsie gewihst. Fe~nes wurden das fÃ¼ die 
Bestimmung des atmosphÃ¤rische Pasametes aus den gemessenen Spektren veswendete 
Invessionsvesfahsen und das dabei eingesetzte Strahlungstsanspostmodell fur den Sub- 
millimeterwellenbereich beschsieben. 
Des zweite Teil des Arbeit befaÃŸt sich ausfih-lich mit den im Spektralbe- 
reich 624-654 GHz durchgefÃ¼hste Messungen stratosphÃ¤rische Spurengase mit dem 
SUMASIASUR-Radiometer. Der SUMASIASUR-Empf&ges erzielt seine hohe Emp- 
findlichkeit durch die Veswendung hochentwickelter SIS1-Dioden als Detektionselemen- 
te, welche mittels eines frequenzstabilisierten FestkÃ¶rper-Lokaloszillator gepumpt wer- 
den. Dabei konnten EmpfÃ¤ngersauschtempesature von etwa 450 K im Einzelseitenband- 
modus esseicht werden. 
0 Das SUMASIASUR-System gestattet Messungen des fÃ¼ den Ozonabbau in des 
unteren StsatosphÃ¤r des winterlichen Polarwisbel hauptverantwortlichen Chlorra- 
dikals Cl0 bei 649.448 GHz, des Chlorreservoisgases HCl bei 625.917 GHz, des 
durch chemische Prozesse unbeeinfluÃŸte Spurengases N 2 0  bei 627.752 GHz so- 
wie von Ozon bei 625.372 GHz. 
0 Die VOI-aussetzungen zur gleichzeitigen Messung von HCl bei 625.917 GHz und 
Ozon bei 625.372 GHz wurden 1995 dusch die Anpassung eines breitbandigen, 
hochauflÃ¶sende Akusto-Optischen-Spektrometers an das MeÃŸsyste geschaffen. 
0 Durch eine Erweitesung des Spektsalbereichs konnte ab 1996 zudem eine zwei- 
te, durch Ubeslappung mit anderen Linien weniger gestÃ¶rt N20-Linie bei 
652.833 GHz gemessen werden. 
Nachdem die fiir eine erfolgreiche DurchfÃ¼hrun der MeÃŸflÃ¼ wichtigen instsumentel- 
len Eigenschaften des SUMASIASUR-Experiments hinsichtlich SystemstabilitÃ¤ und Sy- 
stemempfindlichkeit charakterisiert und dargestellt wusden, stand die hpassung des auf 
Supmleiter-Isolator-Supmleiter 
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des ,,Optimal-Estimation"-Methode basierenden Invessionsvesfahsens zur Bestimmung 
von HÃ¶henpsofile aus den dsuckvesbseiterten Emissionslinien im Vordergrund. Insbeson- 
dere wurde eine Charaktesisiesung des Fehlers und des sÃ¤umliche AuflÃ¶sun des atmo- 
sphÃ¤sische Messungen f is  jede der gemessenen MolekÃ¼llinie vorgenommen. SchlieÃŸ 
lich erfolgte eine Validiesung des MeÃŸergebniss dusch den Vergleich mit den Messungen 
anderes Instsumente. 
Einen weiteren Schwespunkt des zweiten Teils des Asbeit bildete die Interpretation aus- 
gewÃ¤hlte Messungen aus den Jahren 1996 und 1997 mit Hinblick auf den Zustand des 
polasen StsatosphÃ¤s im asktischen Winter: 
Hierbei stand die im Febsuas und MÃ¤r 1996 duschgehhste MeÃŸkampagn im Mit- 
telpunkt. Die wichtigsten Ergebnisse des Messungen in diesem in des unteren Stsa- 
tosphÃ¤s der Asktis auÃŸesgewÃ¶!mli kalten Winter seien an dieses Stelle noch ein- 
mal kurz zusammengestellt: 
- Es wurde eine sehs starke Chlosaktivierung im arktischen Polawisbel mit 
ClO-Spitzenwesten von bis zu 2.050.25 ppbv in des untesen StsatosphÃ¤s fest- 
gestellt. 
- Gleichzeitig wurden s tak vemingeste MischungsveshÃ¤ltniss des Reservois- 
gases HCl unterhalb etwa 24 km beobachtet. 
- Neben eines hohen ClO-VariabilitÃ¤ konnte sowohl innerhalb als auch am Ran- 
de des Polaswisbels eine deutliche Antiko~elation von Cl0 und HCl beobach- 
tet werden. 
- Die niedsigen vom SUMASIASUR-Instrument gemessenen HCl- 
MischungsverhÃ¤ltniss unterstÃ¼tze fernes die von [Rex et al., 19971 
hervorgebrachte These des ,,Chlomitsatfalle", mit des ein dusch Ozon- 
sondenmessungen festgestelltes RÃ¼ckgan des Ozonabbausate ab Mitte 
Feb~uas 1996 erklÃ¤r werden kann. Hierbei wird angenommen, daÃ eine ef- 
fektive Chlosaktiviesung Ã¼be die schnelle heterogene Reaktion von ClONOz 
mit HCl an PSC's nicht mehs mÃ¶glic ist, wenn HCl bereits vollstÃ¤ndi 
vesbsaucht ist. 
- Erstmals m d e n  rÃ¤umlic hochaufgelÃ¶st Schnitte aller vier Spurengase Ãœbe 
den Rand des Polaswisbels bei ungef& identischen geographischen Posi- 
tionen gemessen. Hierbei wusde insbesondere des Effekt des Absinkens des 
Luft im Polaswisbel vesdeutlicht. WÃ¤hsen sich das untere ClO-Maximum 
von 24 km am Ã¤uÃŸer Wisbelsand bei zunehmendem MischungsveshÃ¤ltni 
auf eine HÃ¶h von 20 km im Wisbelinnesen verÃ¤ndert - dieses Ergebnis WS- 
de dusch die N20-Beobachtungen vom gleichen Flug bestÃ¤tig - wusden die 
chemischen Ozon- und HCl-Verluste im Wisbelinnesen offenbar durch den 
Tsansport Ozon- bzw. HCl-reiches Luftmassen von oben Ã¼berdeckt 
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- Eine Kosselationsanalyse mittels des bei 652.833 GHz gemessenen konsesva- 
tiven ,,Tracers" N 2 0  gestattet eine Zuordnung zwischen den Messungen in- 
nerhalb und auÃŸerhal des Polarwirbels und damit eine zusammenfassende 
Betrachtung der Messungen aller wÃ¤hren der MeÃŸkampagn durchgefÃ¼hs 
ten FlÃ¼ge Hierdurch konnte ein chemischer Ozonverlust im Polarwirbel von 
2.0*0.7 ppmv bei 100 ppbv N 2 0  (ungefÃ¤h 20 km im Vol-tex) zum Zeitpunkt 
der 1996er-Kampagne im Vergleich zu den knapp auÃŸerhal des Wirbels ge- 
messenen Mischungsverh~tnissen ermittelt werden. FÃ¼ HCl beliefen sich 
die Verluste auf Ca. 0,9&0.3 ppbv im gleichen HÃ¶henbereich Die Ergebnisse 
sind konsistent mit den Beobachtungen anderer Instrumente [ R a  et al., 19971 
[MÃ¼lle t al., 19971. 
Im Februar 1997 wurden im Rahmen einer kurzen Kampagne erneut Messungen 
mit dem SUMASIASUR-Instment in der Arktis durchgefÃ¼hrt Hierbei wurde eine 
Ã¤hnlic ausgeprÃ¤gt Chloraktivie~ung wie im Vorjahr beobachtet. 
Die Messungen des SUMASIASUR-Systems wurden dasiiberhinaus fik eine Vali- 
dierung des dreidimensionalen chemischen Transportmodells (SLIMCAT) der Uni- 
versitÃ¤ Cambridge verwendet. 
Zuletzt erfolgte eine Interpretation der SUMASIASUR-Messungen bezÃ¼glic des 
Tagesganges von ClO, Da der tÃ¤glich Auf- und Abbau einer ClO-Schicht in der 
unteren StsatosphÃ¤r im HÃ¶henbereic um 20km ein Kennzeichen des unter den 
Bedingungen gestÃ¶ste Chemie fÃ¼ den Ozonabbau hauptverantwortlichen ClO- 
Dimer Zyklus ist, stellt die UberprÃ¼hn des Tagesganges von Cl0 bei 20 km einen 
Test f i r  das VerstÃ¤ndni der Chemie des lÃ¤ngerfristige katalytischen Ozonabbaus 
in den Polarwirbeln dar. Die zeitlich hochaufgelÃ¶ste SLJMASl.4SUR-Messungen 
wurden d a  mit den Ergebnissen eines eindimensionalen photochemischen Mo- 
dells verglichen. Hierbei konnten die im Modell veswendeten Reaktionskonstanten 
E r  den CIO-Dimer Zyklus im Rahmen der Fehlergrenzen im wesentlichen bestÃ¤tig 
W erden. 
Im dsitten Teil der Arbeit wurde schlieÃŸlic auf die Weiterentwicklung der Radiome- 
tertechnologie in den Terahestzbereich eingegangen: 
Im Rahmen zweier Kampagnen mit dem in einer Zusammenarbeit zwischen der 
UniversitÃ¤ Bremen und dem Institut fiir Optoelektronik der DLR entwickelten 
SUMSITHOMAS-Radiometer konnte die Tauglichkeit der Heterodyntechnologie fik 
die Messung atmosphÃ¤rische Spusengase im Terahestzbereich erfolgreich demonstriert 
werden. SchlÃ¼sselkomponente des SUMASITHOMAS-Systems sind ein quasi-optischer 
Schottky-Dioden-Mischer, ein optisch gepumpter Molekillaser als Lokaloszillator, sowie 
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ein Akusto-Optisches-Spektrometer. Zudem muÃŸt ein fur Messungen bei 2.5 THz geeig- 
netes Transmissionsfenster fÅ¸  das Forschungsflugzeug entwickelt werden. 
Im Juni 1994 konnte das OH-Radikal in der AtmosphÃ¤r zum ersten Mal mit einem 
flugzeuggetragenen Heterodynsystem detektiert werden. 
Im September 1994 wurde zudem eine deutliche Systemverbessenmg erzielt, die 
eine Inversion der gemessenen Spektren von OH bei 2514.321 GHz und HzO bei 
253 1.9 17 GHz erlaubte. Hierbei wurde ein Profil des Hydroxylradikals im HÃ¶hen 
bereich 35-70 km berechnet. FÃ¼ Wasserdampf wurden VolumenmischungsverhÃ¤lt 
nisse bei HÃ¶he zwischen 20 und 50 km ermittelt. 
Mit dem SUMASITHOMAS-Empfbger wurden minimale EmpfÃ¤ngerrauschtemperatu 
ren von etwa 18000 K im Doppelseitenbandmodus erzielt. 
8.2 Fazit und Ausblick 
Das flugzeuggetragene SUMASIASUR-Experiment stellt mit seiner hohen Empfindlich- 
keit und der daraus resultierenden hohen rÃ¤umliche AuflÃ¶sun ein leistungsfÃ¤hige Sy- 
stem zur Untersuchung kleinrÃ¤umige Variationen der Spurengasverteilungen von C10, 
HC1, N 2 0  und O3 in der StratosphÃ¤r dar. Die Chloraktivierung innerhalb und am Ran- 
de des Polarwirbels kann durch die direkten Messungen des Chlorradikals C10 und des 
Reservoirgases HC1 bestimmt werden. Gleichzeitig erlauben die Messungen des che- 
misch inaktiven Spurengases NzO eine Unterscheidung zwischen chemisch und dyna- 
misch bedingten Verlusten der gemessenen SpurengasmischungsverhÃ¤ltniss im Polar- 
wirbel im Vergleich zu auÃŸerhal des Wirbels gemessenen Referenzwerten. Hierdurch ist 
das SUMASIASUR-System insbesondere in der Lage, eine AbschÃ¤tzun des Ozonabbaus 
im Polarwirbel vorzunehmen. Die hohe Empfindlichkeit des Radiometers ermÃ¶glich fer- 
ner zeitlich hochaufgelÃ¶st Messungen des Tagesganges von C10 und damit die Untersu- 
chung des hierfix verantwortlichen ClO-Dimer-Zyklus. Die Messungen kÃ¶nne deswei- 
teren zur Validation dreidimensionaler chemischer Transportmodelle eingesetzt werden. 
Das SUMASIASUR-Radiometer stellt damit ein leistungsfAiges, technisch ausgereif- 
tes und operationeli nutzbares MeÃŸsyste mit hohem Potential fur die AtmosphÃ¤renfor 
schung dar. 
Aufgrund einer noch offenen Finanzierung fÃ¼ das Jahr 1998 wird das SUMASJASUR- 
Radiometer voraussichtlich erst wieder im FrÃ¼hjah 1999 im Rahmen der europÃ¤i 
schen THESE02-MeÃŸkampagn fÅ¸  die Untersuchung chemischer Prozesse in der Stra- 
tosphÃ¤r hohes und mittlerer Breiten eingesetzt. Hierbei sollen die MeÃŸflÃ¼ im Rah- 
'Third - European Stratosphenc Experiment on Qzone 
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men des HIMSPEC3-Projekts [Oelhaf, 19971 mit den Messungen des ballongetragenen 
MIPAS-Instruments IOelhaf et al., 19951 koordiniert werden, sodaÃ mit Hilfe der MIPAS 
C10N02-Messungen eine Bilanzierung des stratosphÃ¤sische Chlorgehalts mÃ¶glic wird. 
Durch den gleichzeitigen Einsatz des OLEX-Instruments [Wrth & Renger, 19961 auf der 
FALCON zur Detektion von PSC's in der unteren StratosphÃ¤s kann zudem eine mÃ¶g 
liche kleinsÃ¤umig Korrelation zwischen den SUMASIASUR ClO-Messungen und dem 
Auftreten der Wolken untersucht werden. Um hierfiir den nÃ¶tige Platz im Forschungs- 
flugzeug zu schaffen, wird das SUMASIASUR-Experiment verkleinert und benÃ¶tig in 
Zukunft nur noch zwei Flugzeugracks. Im Rahmen der THESEO-Kampagne werden wie- 
der eine Anzahl von MeÃŸflÃ¼g innerhalb und auÃŸerhal des Polarwirbels durchgefÃ¼hrt 
sodaÂ die im Rahmen dieser Arbeit erstmals auf die SUMASIASUR-Daten angewendete 
NaO-Korrelationsanalyse erneut zur Bestimmung des Ozonabbaus im Polatwirbel einge- 
setzt werden kann. Ob die Korselationsanalyse bei Verwendung der qualitativ schlech- 
teren bei 627.752 GHz gemessenen NzO-Daten brauchbare Ergebnisse liefert, muÃ des- 
weiteren in Hinblick auf die 1995 und 1997 durchgefÃ¼hrte Messungen dieser Linie noch 
untersucht werden. 
Mit dem 1994 erfolgreich durchgefÃ¼hrte ersten Einsatz des SUMASITHOMAS- 
Empfingers bei 2.5 THz wurde technisches Neuland betreten und die Leistungsfaigkeit 
der Heterodyntechnologie fÃ¼ atmosphÃ¤sisch Messungen auch in diesem Spektralbereich 
durch die Detektion einer OH-Linie bei 2514.321 GHz sowie einer Wasserdampflinie bei 
253 1.9 17 GHz unter Beweis gestellt. 
Nach dem Ausscheiden der UniversitÃ¤ Bremen aus dem gemeinsamen 
SUMASITHOMAS-Projekt nach den Messungen im September 1994 wurden von 
Seiten des Instituts fÃ¼ Optoelektronik der DLR noch zwei weitere MeÃŸkampagne 
mit einem eigenen Backend durchgefÃ¼hrt So nahm das THOMAS-System an der 
SESAMEIII Kampagne im Februar 1995 teil. Ergebnisse dieser Messungen sind in 
[Titz et al., 1995 (b)] zu finden. 1997 wurde das System erneut fÃ¼ eine Vergleichs- 
kampagne mit dem MAHRSIICHRISTA-Experiment [Conway et al., 19961 auf dem 
Space-Shuttle eingesetzt, wobei erstmals ein verbessertes Flugzeugfenster deutlich 
geringerer Absorption aus Silizium verwendet wurde. 
Der Vorschlag fÅ  ¸ den Einsatz des THOMAS-MeÃŸsystem auf dem russischen Strato- 
sphÃ¤senflugzeu GEOPHYSIKA [Hausamann et al., 19971 wurde von der EuropÃ¤ische 
Union nicht unterstÃ¼tzt obwohl die Beobachtung der unteren StratosphÃ¤s im ,,Limb- 
SoundingU-Modus die Messung von stratosphÃ¤sische OH mit einer HÃ¶henauflÃ¶su 
von etwa 3 km ermÃ¶gliche wÃ¼rde Hierbei sollte auch ein im Rahmen eines fi-Ã¼here 
EU-Projekts [ASMOHR, 19951 vom Rutherford Appleton Laboratory in Chilton, Eng- 
land, neu entwickelter Hohlleiter-mischer fÃ¼ 2.5 THz zusammen mit dem modifizierten 
THOMAS-EmpfÃ¤nge zum Einsatz kommen. 
Aufgrund der Wichtigkeit des OH-Radikals fÃ¼ die AtmosphÃ¤senchemi sind dennoch 
3&h and giddle Iatitude - speciation of the nitrogen, chlonne. and hydrogen chemical famihes hy aihome measuremenis 
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verschiedene Projekte in diesem Zusammenhang geplant. So untersucht die ESA4 die 
Tauglichkeit von im Ferninfrarotbereich konkurrierender MeÃŸsystem fÅ¸  den satelli- 
tengestÃ¼tzte Einsatz [Piramhyd, 19971. DemgegenÃ¼be wurde auf amerikanischer Seite 
bereits eine Entscheidung zugunsten eines Ferninfrarot-Heterodynsystems im Rahmen 
des EOS-MLS-Projekts5 [Waters, 19921 getroffen. 
European Space Agency 
'Brth Observation System - Mcrowave Limb Soundei 

Anhang A 
A.1 Das ASUR Lokaloszillator- und PLL-System 
Die Funktionsweise des im ASUR-Empfhger verwendeten frequenzstabilisierten Loka- 
loszillatorsystems ist bereits in Abbildung 4.3 schematisch dargestellt. Ein kleiner An- 
teil der Gunn-Oszillator Leistung wird vor dem Frequenzvervielfacher ausgekoppelt und 
mittels eines harmonischen Mischers mit dem Signal eines Referenzoszillators auf eine 
Zwischenfrequenz von uzf,pii = 60 MHz umgesetzt. Ãœbe die Regelung der Versorgungs- 
Spannung des Gunnoszillators sorgt die PLL-Elektronik fÅ¸  die Stabilisierung dieser Zwi- 
schenfrequenz und somit des Lokaloszillatorsignales. 
Um eine ausreichend stabile Referenzoszillatorfrequenz zu erreichen wird ein verstimm- 
barer Synthesizer bei Ca. lOOMHz eingesetzt, der eine Frequenzgenauigkeit besser als 
10 Hz aufweist. Dessen Signal wird zunÃ¤chs in einen kommerziell erhÃ¤ltlichen ebenfalls 
PLL stabilisierten Mikrowellenoszillator eingespeist, der die 90. Harmonische des Ein- 
gangssignales am Ausgang liefert. Da beim MischprozeÃ am harmonischen Mischer der 
ASUR-PLL zudem die 12. Harmonische zur Erzeugung der 60 MHz-Zwischenfrequenz 
verwendet wird, laÃŸ sich die Lokaloszillatorfrequenz v i , ~ o  aus der vorgegebenen Syn- 
thesizerfrequenz uref wie folgt berechnen: 
(A.1) UI.LO = u~~~~ X 2 X 3 mit U G ~ ~  = vref X 90 X 12 + ~ ~ f , ~ ; ;  
Die elektronische Regelung der Zwischenfrequenz ist bei der ASUR-PLL derzeit nur fÅ¸  
das obere Seitenband vounn > (uref X 90 X 12) vorgesehen. Beim Einstellen einer Lo- 
kaloszillatorfrequenz muÃ zusÃ¤tzlic zur Verstimmung der Frequenz des Referenzoszil- 
lators irn Regelfall noch eine Anpassung der Gunn-Ausgangsleistung Ã¼be ine manuelle 
Verstellung der Mikrometerschraube am Gunnoszillator erfolgen. Eine Liste der ASUR- 
MeÃŸfrequenze inklusive der PLL-Referenzfrequenzen ist in Tabelle A. 1 angegeben. 
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GHz] 1 [MHz] 
P
[GHz] [GHz] [GHz] 
SSB-pm Messung MolekÃ¼l I I 
[um] im Jahr (Signalband) 
I I 
Tabelle A.1: MeÃŸfrequenze des ASUR-EmpfÃ¤nger inklusive der Lokaloszillator-, PLL- 
Referenzoszillator- und ersten Zwischenfrequenzen. Die Ausgangsmittenfrequenz des 
EmpfÃ¤nger ist immer 3.7GHz. VollstÃ¤ndigkeitshalbe sind auch die Ergebnisse der 
Seitenbandfilter-Kalibrationen (fÃ¼ 1996 und 1997) angegeben. 
A.2. SPEKTRALLINIEN IM ASUR-FREQUENZBEREICH 
A.2 Spektrallinien im ASUR-Frequenzbereich 
Eine Auflistung der wichtigsten Emissionslinien im SUMASIASUR-Spektralbereich 
sowie der fÃ¼ die Modellrechnungen im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Parameter fÃ¼ 
die Linienverbreiterung und deren TemperaturabhÃ¤ngigkei st in Tabelle A.2 zu finden. 
Molekiil 
ASUR (lsb): 
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[Buffa, 19921 
HITRAN-96 
[deZafra et al., 19841 
[Buffa, 19921 
[Hawkins et al., 19831 
HITRAN-96 f 
HITRAN-96 f 
[Cohen & OH, 19941 








Tabelle A.2: Mittlere Linienfrequenzen gemÃ¤ [Pickett et al., 19911 der wichtigsten Mole- 
kÃ¼llinie im ASUR-Frequenzbereich inklusive der fÃ¼ die Modellrechnungen verwende- 
ten Parameter fÃ¼ die Linienverbreiterung und deren TemperaturabhÃ¤ngigkeit Alle an- 
deren spektroskopischen GrÃ¶ÃŸ wie z.B. die Absorptionsquerschnitte wurden generell 
[Pickettet al., 19911 entnommen. (": SchÃ¤tzwerte t :  HITRAN-Datenbank, Ausgabe 1996, 
fÃ¼ weitere Informationen siehe z.B. [Rothman et al., 19921) 
X Referenz Messung 
ANHANG A 
A.3 Die SUMAS-Filterbank 
Eine Frequenzliste der einzelnen KanÃ¤l des fÃ¼ die Messungen mit dem SUMASIASUR- 
Radiometer eingesetzten Filterbatik-Spektrometers ist in Tabelle A.3 angegeben. Die 









































Eine detaillierte Darstellung des Aufbaus der SUMAS-Filterbank in Form eines Block- 
schaltbildes ist in Abbildung A. 1 dargestellt. 
A.3. DIE SUMS-FILTERBANK 
AbbildungA.1: Blockschaltbild der SUMAS-Filterbank. 
ANHANG A. 
A.4 Spektrallinien im THOMAS-Meabereich 
Die Frequenzen der vom SUMASITHOMAS-Experiment gemessenen Spektrallini- 
en sowie die fÃ¼ die Strahlungstransferrechnungen verwendeten spektroskopischen 
Parameter fÅ¸ die Druckverbreiterung sind in Tabelle A.4 aufgefÃ¼hrt Alle anderen 
spektroskopischen Parameter wurden [Pickett et al., 199 11 entnommen. 
MolekÃ¼ 
Tabelle A.4: Mittlere Linienfrequenzen gemÃ¤ [Pidett et a l . ,  19911 der gemessenen Mole- 
kÃ¼llinie im THOMAS-Frequenzbereich sowie die fÃ¼ die Modellrechnungen verwendeten 
Parameter fÃ¼ die Linienverbreiterung und deren TemperaturabhÃ¤ngigkeit (T: HITRAN- 
Datenbank, Ausgabe 1996, [Rothman et al. ,  19921.) 
THOMAS (usb): 




H70 1 2531.917 1 2.100 10.641 HITRAN-96 t 
Abbildung A.2 zeigt die Konstruktionszeichnung des bei den atmosphÃ¤sische 
Messungen mit dem SUMASITHOMAS-Radiometer eingesetzten 2.5 THz- 
Transmissionsfensters fÅ¸  das Forschungsflugzeug FALCON der Deutschen For- 
schungsanstalt fÅ  ¸ Luft- und Raumfahrt. Die Fensterhalterung besteht aus Aluminium. 
Als Fenstermaterial wurde HDPE (High Density Polyethylene) verwendet. Die Kon- 








A.5. DAS 2.5 THZ-FLUGZEUGFENSTER 
Abbildung A.2: Konstruktionszeichnung des 2.5 THz-Transmissionsfensters mit Aluminium- 
halterung und HDPE-Einsatz fÃ¼ das Forschungsflugzeug FALCON der DLR. 
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Zum SchluÃ mÃ¶cht ich mich bei meinen Kollegen aus den verschiedenen beteiligten 
Instituten fÃ¼ die erfolgreiche Zusammenarbeit im Rahmen des SUMASIASUR- und des 
SUMASITHOMAS-Projekts bedanken. DasÃ¼berhinau danke ich meinen Freunden fÃ¼ 
die geleistete (moralische ?) UnterstÃ¼tzun und insbesondere auch fÃ¼ die so oft erfolgte 
erfolgreiche Ablenkung von der Arbeit, ohne die ein Gelingen nicht mÃ¶glic gewesen 
wÃ¤re 
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